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besonderen Dank zum Ausdruck bringen.
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den miissen. Allzu oft sind wir versucht, leichtfertig damit umzugehen und sie als
Selbstverstindlichkeit anzunehmen. Dabei iibersehen wir gerne die Menschen, die
dahinter stehen, und welch hohen Preis sie oft dafiir bezahlt haben.

Bei der gesamten Aerosolgruppe unserer Fakultit mochte ich mich fiir die freund-
liche Aufnahme und Unterstiitzung bedanken, besonders bei Anne Maifer und Ger-
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darum, mir dabei zu helfen.

Wien, im Oktober 2010
Peter Kallinger
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2 Einleitung

Die Untersuchung von Aerosolen hat sich heute zu einem wichtigen Forschungsfeld
entwickelt. Heutzutage sind Aerosole in vielen Bereichen von Interesse, vor allem in
der Medizin (z.B.: Feinstaubbelastung, Diagnostik, Verabreichung von Medikamen-
ten durch Inhalation, etc.), der Industrie (z.B.: Nanotechnologie, Biotechnologie,
Partikelsynthese, Luftfilterung, etc.) sowie bei der Untersuchung atmosphérischer
Vorgénge. [38,42]

Unter einem Aerosol versteht man eine stabile Dispersion von festen oder fliissi-
gen Partikeln in einem Gas, d. h. das Gas ist mit den Partikeln durchmischt. Der
Grolenbereich der Partikel liegt zwischen 1 nm und 100 pm. Diese Grenzen sind je-
doch eher als Richtwerte zu verstehen, da keine klare Abgrenzung getroffen werden
kann. An der Untergrenze betrifft dies den Ubergang vom Molekiil zum Partikel,
an der Obergrenze den Ubergang von einer stabilen zu einer instabilen Dispersion
aufgrund der raschen Sedimentation von grofen Partikeln. Die geldufigsten Para-
meter zur Messung von Aerosolen sind die Grofse bzw. die Grokenverteilung der
Partikel sowie deren Konzentration. Letztere wird meistens als Anzahlkonzentra-
tion (Anzahl der Partikel pro Volumseinheit) oder Massenkonzentration (Summe
der Masse der Partikel pro Volumseinheit) gemessen. Teilweise werden jedoch auch
die Lingenkonzentration (Summe der Durchmesser der Partikel pro Volumseinheit),
Oberflichenkonzentration (Summe der Oberflichen der Partikel pro Volumseinheit)
oder Volumenkonzentration (Summe der Volumina der Partikel pro Volumseinheit)
gemessen.

Eine der wichtigsten Voraussetzungen fiir die Untersuchung von Nanopartikeln
(Partikel kleiner als 100 nm) ist die wohldefinierte elektrostatische Beladung. Vor
allem fiir die Arbeit mit einem differentiellen Mobilitatsanalysators (DMA), einem
haufig verwendeten Instrument in der Aerosolphysik, ist es von groker Wichtigkeit,
die Ladungsverteilung des zu untersuchenden Aerosols genau zu kennen.

Die dafiir am héufigsten eingesetzte Methode ist die bipolare Diffusionsbeladung.

Dabei werden die Nanopartikel kurzfristig einer Atmosphére mit hoher Ionenkon-



2 FEinleitung

zentration (Ionen beider Polarititen) ausgesetzt. Durch die thermische Bewegung
der Tonen kommt es zu Zusammenstofen mit den Nanopartikeln, wodurch diese
elektrostatisch beladen werden. Zur Erzeugung der bipolaren lonen werden in den
meisten Fillen a- oder 3-Strahler verwendet, z.B.: 8Kr, 2! Am oder 2'°Po. Diese
weit verbreitete Methode hat die Vorteile einer sehr einfachen Funktionalitét (man
braucht im Wesentlichen nur eine radioaktive Quelle in einen Behélter legen und das
zu beladende Aerosol hindurch leiten) und eines gut bekannten, experimentell be-
statigten Ladungsgleichgewichtes (Stationdre Ladungsverteilung nach Fuchs). Ein
Nachteil der Verwendung von radioaktiven Quellen ist, dass das radioaktive Pripa-
rat entsprechend dem Zerfallsgesetz zerfallt und die Strahlung daher weder reguliert
noch aus- oder eingeschaltet werden kann. Daraus ergibt sich ein erhéhter Sicher-
heitsaufwand bei Transport, Lagerung sowie Ein- und Ausbau. Auferdem miissen
die Quellen bei Verwendung von radioaktiven Isotopen mit kurzer Lebensdauer
wie 21%Po (138 Tage Halbwertszeit) ofters gewechselt werden. Das ebenfalls hiufig
verwendete **' Am hat diesen Nachteil nicht (432 Jahre Halbwertszeit), aber dafiir
zusétzlich zur leicht abschirmbaren a-Strahlung noch eine Rest-y-Aktivitdt. Des
weiteren ist die Ladungseffizienz bei kleinen Partikeln sehr gering. Fiir Partikel mit
5 nm Durchmesser ist die Ladungswahrscheinlichkeit fiir einfach positiv geladene
Partikel 1,9 % und fiir einfach negativ geladene Partikel 2,2 %.

Aus diesen Griinden wird laufend nach einer alternativen Beladungsmethode ge-
sucht, die im Idealfall sicher ist, einfach zu handhaben und eine hohe Effizienz, bei

einer wohl definierten Ladungsverteilung hat.

Diese Arbeit beschéftigt sich mit der experimentellen Untersuchung der bipola-
ren Diffusionsbeladung von Aerosolen mittels Weichrontgenstrahlung. Der Vorteil
dieser Methode liegt in der hoheren Sicherheit, da die Rontgengerite jederzeit ab-
geschaltet werden konnen. Die verwendete Rontgenstrahlung ist so weich (max.
9,5 keV), dass diese bereits durch eine 0,5 mm dicke Aluminiumplatte ausreichend
abgeschirmt wird. Die Untersuchung beschrinkt sich dabei im Rahmen dieser Ar-
beit auf einen Vergleich zwischen der Partikelbeladung durch Weichrontgenstrah-
lung und der Partikelbeladung durch eine radioaktive Quelle.

Bereits zu Beginn der experimentellen Arbeiten wurde jedoch ein Phéanomen ent-
deckt: die Bildung groftenteils neutraler, stabiler Nanopartikel durch den Einfluss
der Weichréntgenstrahlung. Selbstverstandlich wurde auf die Untersuchung dieser
Partikelbildung ein grofes Augenmerk gelegt, welche ebenfalls einen Teil der vor-
liegenden Arbeit bildet.
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In einem Kapitel werden die wichtigsten theoretischen Modelle zur Berechnung
der Ladungswahrscheinlichkeit behandelt und in einem weiteren wird auf die vor-
handene Literatur zum Thema der Aerosolbeladung mittels Weichréntgenstrahlung
eingegangen. Auferdem werden Messergebnisse des Mobilitatsspektrums der unter

Weichrontgenstrahlung erzeugten Ionen vorgestellt.

Die Beladung von Aerosolen ist, wie oben erwdhnt, ein Feld reger Forschungs-
tatigkeit (z.B. [10,13,22,25,26,32,33,39,41,47]). Die Verwendung von Weichront-
genstrahlung stellt eine von vielen Methoden dar. Seit einigen Monaten werden
solche Geriite auch kommerziell vertrieben.! Wie diese Diplomarbeit jedoch zeigt,
gilt es aber erst noch eine Reihe von Fragen zu beantworten, ehe diese Art der

Aerosolbeladung bedenkenlos eingesetzt werden kann.

'HCT, Korea; TSI, USA
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3 Theorie der bipolaren
Diffusionsbeladung von

Aerosolteilchen

In einem Gas befindet sich grundsitzlich immer ein gewisser Anteil von lonen,
verursacht durch kosmische Strahlung sowie durch ionisierende Strahlung von Ma-
terialien aus der Umgebung. Aufgrund der thermischen Bewegung (Diffusion) der
Ionen kommt es zu Zusammenstolen zwischen den Ionen und den Aerosolparti-
keln. Dadurch iibertriagt sich die elektrische Ladung der Ionen auf die Partikel.
Ist ein Aerosol {iber eine gewisse Zeit einer ausreichenden Tonenkonzentration aus-
gesetzt, kommt es zu einem Ladungsgleichgewichtszustand. Da das Erreichen des
Gleichgewichtszustandes von der lonenkonzentration abhingt und diese in der na-
tiirlichen Atmosphire relativ niedrig ist (200 bis 3000 Tonen/cm?® [37]), wird die
Ionenkonzentration meist kiinstlich erhoht, z.B. durch ionisierende Strahlung oder
elektrische Entladungen. Man unterscheidet zwischen einer unipolaren (alle Ionen
haben dieselbe Polaritét) und einer bipolaren (durch Ionen beider Polarititen) Dif-
fusionsbeladung. Im Folgenden werden die wichtigsten theoretischen Beschreibun-

gen der Ladungsverteilung von Aerosolen durch eine bipolare Diffusionsbeladung
behandelt.

3.1 Ladungsgleichgewicht: Boltzmann-Verteilung!

Keefe et al. [18] publizierten 1959 eine Berechnung des Ladungsgleichgewichtes auf
Basis der Boltzmann-Verteilung. Dieses Berechnungsmodell stimmt fiir Tempera-
turen nahe Raumtemperatur in einem Grofenbereich des Partikeldurchmessers von

50 nm bis wenigstens 2 pm mit den experimentellen Messungen gut iiberein.

1Zitiert nach P. C. Reist, Aerosol Science and Technology [37]
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3 Theorie der bipolaren Diffusionsbeladung von Aerosolteilchen

Die Boltzmann-Verteilung gibt an, dass die Anzahlkonzentration von Partikeln

mit einer Energie E gegeben ist durch

o(E) = A exp <k—f) , (3.1)

wobei A eine Normierungskonstante, k die Boltzmann-Konstante und T die Tem-
peratur ist. Fiir ein kugelférmiges Partikel mit einem Durchmesser d, das n Ele-

mentarladungen tragt, ist die Energie

n2e?
Aregd ’

E=FE,+ (3.2)

wobei Fjy die Energie des ungeladenen Partikels ist und e die Elementarladung.

Setzt man nun diese Energie in Gleichung 3.1 ein, erhalt man

n2€2
Cp = Cy €Xp <—W) s (33)
wobei

E
co=A exp (—ﬁ) (3.4)

die Anzahlkonzentration der neutralen Partikel ist. Die Konzentrationen ¢, sind
unabhéngig von der Polaritéit, das heifit die Konzentration von n-fach positiv ge-
ladenen Partikeln ist jeweils gleich grok wie die von n-fach negativ geladenen Par-
tikeln. ¢, ist aber nur die Konzentration einer Polaritit, die Konzentration n-fach
geladener Partikel beider Polarititen ist 2¢,. Somit ist auch die Summe der Konzen-
trationen aller positiv geladenen Partikel c; gleich der Summe der Konzentrationen

aller negativ geladenen Partikel c¢_ und ergibt sich zu

cp=c_= ch : (3.5)
n=1
Die Gesamtkonzentration aller Partikel ist
cr=cy+cy+c.=co+2 ch. (3.6)

n=1

Daraus ergibt sich der relative Anteil von n-fach geladenen Partikeln einer Polaritét

14



3.1 Ladungsgleichgewicht: Boltzmann-Verteilung

f(n) zu
2.2
Cn coexp|—n-e/(4megdkT
) = 2 = el JrediD) (3.7)
co + Z 2co exp|—n?e? /(dmeodkT)]
n=1
v (=€) (AmeodhT)
exp[—n‘e®/(4me
f(n) = — - : (3.8)
> exp[-n’e?/(4meodkT)]
2
Substituiert man y = TrediT erhilt man

L= exp(-ny) (3.9)
0 n=1

Fiir y kleiner als 1 (bei Standardtemperatur ist dies der Fall fiir Partikel mit einem

Durchmesser grofer als 60 nm) gilt:

;iam@ﬂ@):%(Vg—l) (3.10)

Daher ergibt sich der Anteil an neutralen Partikeln

Co Co Yy
O)=—=——"—=4/= 3.11
£(0) P - (3.11)

das heift, die Gesamtkonzentration ist nun gegeben durch

T wdmweqdkT
Cr = (g & = Cp T (312)

Setzt man diese Beziehung nun in 3.7 ein, erhélt man den Ausdruck

Cn e2 n2e?

_ G _ e 1
1) =20 =\ TradiTr & < 4Wf0dk1ﬂ) ’ (3:13)

mit dem die Ladungswahrscheinlichkeiten sehr leicht berechnet werden kénnen.

15



3 Theorie der bipolaren Diffusionsbeladung von Aerosolteilchen

Ladung: -2 -1 0 +1 +2

OT»O - O%OJ_”»O

Abbildung 3.1: Ladungsbilanz eines monodispersen Aerosols, wobei hier J* die
Strome der Partikel darstellen, die ihren Ladungszustand dndern.
J7T, ist also die Anzahl der —2-fach geladenen Partikel, die in einer
Zeiteinheit ein positives Ion aufnehmen und daher zu einem —1-fach
geladenen Partikel werden.

3.2 Stationire Ladungsverteilung nach Fuchs?

Die von N. A. Fuchs 1963 publizierte Theorie [7] behandelt die Ladungsverteilung
eines Aerosols in einer symmetrischen bipolaren Ilonenatmosphére als einen statio-
niren Zustand. Ein z.B. einfach positiv geladenes Partikel entsteht dadurch, dass
sich an ein neutrales Partikel ein positives Ton anlagert oder an ein zweifach positiv
geladenes Partikel ein negatives Ton. Somit ergibt sich eine Ladungsbilanz wie sie
in Abbildung 3.1 dargestellt ist. Wird das System fiir eine ausreichend lange Zeit
sich selbst {iberlassen, so stellt sich ein stationdrer Zustand ein, wobei
Jr=J5, Vi

und daher N; zeitlich konstant Vz.

Fuchs kritisierte die Verwendung der Boltzmann-Verteilung zur Beschreibung der
Ladungsverteilung, da diese ein Gleichgewicht annimmt und keinen stationiren Zu-
stand. Dies ware fiir ihn gerechtfertigt, wenn die von einem Partikel eingefangenen
Ionen von diesem wieder als Ionen emittiert wiirden. Tatséchlich verlassen sie das
Partikel aber als neutrale Molekiile und hinterlassen die Ladung am Partikel.

Die Ionenstréme zu den Partikeln kommen durch die Diffusion und die elektro-
statischen Kréfte zustande, wobei hier sowohl Coulomb- als auch Bildladungskréfte
beriicksichtigt werden. Bei Partikeln, deren Durchmesser in der Grokenordnung der
freien Weglénge der lonen liegt bzw. kleiner als diese ist, reicht allerdings eine Be-
trachtung dieser Strome in einem Kontinuum allein nicht aus. Fuchs verwendete
daher die Methode der limitierenden Kugel (limiting sphere). Bei diesem Modell

handelt es sich um eine gedachte konzentrische Kugel um das Partikel. Auf alle

2Zitiert nach Fuchs (1963) [7] und Reischl et.al (1996) [34]
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3.2 Stationdre Ladungsverteilung nach Fuchs

Prozesse auferhalb der Kugel wird das Kontinuum-Modell (Diffusion) angewandst,
wahrend die Prozesse im Inneren so behandelt werden, als wiirden sie im Vaku-
um ablaufen. Der Radius einer limitierenden Kugel ist dabei der Partikelradius,

vergrofsert um die mittlere freie Weglange der Tonen.

AuBerhalb der limitierenden Kugel (Kontinuum)

Fuchs geht von folgender Differentialgleichung aus:

on ?n 2D On 0

L D 4 L B [ F 3.14

ot or? + r or + or [7’ " (T)} ( )
Diese Gleichung beschreibt die Diffusion eines gasférmigen Tons zu einem kugelf6r-
migen Partikel ohne dufsere Felder. Dabei ist n die Ionenkonzentration, ¢ die Zeit,
D der Diffusionskoeffizient der Ionen, r der Abstand von der Mitte des Partikels,
B die mechanische Mobilitdt der Tonen und F' die elektrostatische Kraft auf die

Tonen.

Bei dieser Betrachtung wird die Diffusion der Partikel vernachlissigt. Auferdem
andert sich die elektrostatische Kraft bei jedem Auftreffen eines lons auf das be-
trachtete Partikel sprunghaft, weshalb obige Gleichung nur zwischen zwei solcher
Auftreffen gilt. Es wird daher die Bedingung fiir die Giiltigkeit der Theorie ange-
geben, dass die Wahrscheinlichkeit sehr gering ist, dass bei einem Zusammenstof
von einem lon mit einem Partikel sich ein weiteres Ion im Abstand von einer Gro-

flenordnung eines Partikeldurchmessers befindet.

Des Weiteren nimmt Fuchs an, dass on/0t = 0, also dass die Ionenkonzentration

zeitlich konstant bleibt, wodurch sich ein konstanter Ionenstrom zu

dn(r)

r

I, = 4mr? (D - BF(r)n(r)> (3.15)

ergibt. Damit kann die Tonenkonzentration in Abhéngigkeit vom Abstand zum Par-
tikel als

) =exp [~20] Ly 1 / EX

geschrieben werden, wobei hier mit 1/kT = B/D substituiert wurde (k ist die

Boltzmann-Konstante, T die Temperatur) und ny = n(r — o). Die potenzielle

17



3 Theorie der bipolaren Diffusionsbeladung von Aerosolteilchen

Energie der Ionen ist

6(r) = 7F(r)dr _ 476; {% _ Km} | (3.17)

r

wobei a der Partikelradius, e die Elementarladung und ¢ die Anzahl der Ladungen
auf dem Partikel ist. ¢ ist positiv, wenn das lon und das Partikel mit der gleichen

Polaritiat geladen sind. K = 1 fiir ein perfekt leitendes Partikel.

Innerhalb der limitierenden Kugel

Aus geometrischen Griinden [46] ist der Radius der limitierenden Kugel gegeben
durch

3 +\ 5 + 2 +\ 3 + 2\ 5/2
sl (L N LA XV 2
) _)\i2[5(1+a) 3(1+ s 1—|—a —1—15 1+ 22 ,

(3.18)

wobei A\* die mittlere freie Wegliinge eines positiven /negativen Tons ist.
Der Ionenfluss zum Partikel ist

&:Mﬁ(ﬂ?%a, (3.19)

wobei n(J) die Ionenkonzentration an der Oberfliche der limitierenden Kugel und
n(d)é/4 der Tonenfluss pro Zeiteinheit durch ein Oberflichenelement in die limi-
tierende Kugel ist (¢ ist die mittlere thermische Geschwindigkeit der Ionen). Die
Kollisionswahrscheinlichkeit « gibt an, welcher Anteil der Ionen, die in die limitie-
rende Kugel eindringen, mit dem Partikel kollidieren. Ohne Beriicksichtigung der

elektrostatischen Kréfte, ist aufgrund der Geometrie

a\ 2
Qgeometrisch — (g) . (320)

Beriicksichtigt man die elektrostatischen Kréfte ist im Fall einer Anziehung

Qlanziehend - Ogeometrisch

und bei einer Abstofsung

Qiabstofend < Qgeometrisch -

18



3.2 Stationdre Ladungsverteilung nach Fuchs

Um « zu berechnen, bediente sich Fuchs der Publikation von Natanson [30]. Es
wird ein kritischer Orbit mit einer minimalen apsidialen Distanz (7 )m» und einem

dazugehorigen Impaktparameter b,,;, eingefiihrt, wobei
V=r21+ 2 [#(0) = @(ra)] ¢ - (3.21)
“ 3kT

lonen mit einem Impaktparameter b < b,,;, treffen auf das Partikel auf, wihrend
Ionen mit b > b,;, die limitierende Kugel wieder ohne Zusammenstofs mit dem

Partikel verlassen. Die Kollisionswahrscheinlichkeit ist dann gegeben durch

a= (b”:;”f : (3.22)

Das Minimum muss numerisch im Bereich a < r, < § bestimmt werden. Fuchs ver-

wendete o = 1, wenn die Ladung von Partikel und Ion unterschiedliche Vorzeichen
haben. Hoppel und Frick [14] haben angemerkt, dass diese Annahme nicht korrekt
ist3. Sie haben die a-Parameter neu berechnet und Unterschiede fiir Partikel kleiner

als etwa 10 nm festgestellt.

Kombinationskoeffizienten

Da die Ionenstrome innerhalb und aufserhalb der limitierenden Kugel an ihrer Ober-
fliche gleich sein miissen, ist I;(0) = I.(0) = I, und durch Gleichsetzen von I in
3.19 und 3.16 ergibt sich

_20)
n(8) = " exp{ fT} (3.23)
1 —exp [—%] Of—gzoz % exp [%} dp

Durch Einsetzen in Formel 3.19 und Substitution von 2 = d/p ergeben sich die

3 Auch bei einem anziehenden Potential kénnen Ionen, die mit geniigend hoher kinetische Ener-
gie in die limitierende Kugel eintreten und diese wieder verlassen, ohne mit dem Partikel
zusammengetroffen zu sein.
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3 Theorie der bipolaren Diffusionsbeladung von Aerosolteilchen

Kombinationskoeflizienten zu

]:t ﬂ_((s:l:)QEj:aii exp {_ ¢1]£;i)‘|

+_ i , 3.24

T 669 et [ T/ -
kT] AD* /eXp{ KT ] v

1 + exp {—

wobei ¢ positiv, ist wenn die Ladung von Ion und Partikel die gleiche Polaritit
haben.

Ladungswahrscheinlichkeit

Die Ladungsbilanz eines monodispersen Aerosols kann wie folgt dargestellt werden:

dN*
dtp =02, n Ny + 0l nTNy —n2,n Ny —nlin™ N, (3.25)

(siehe auch Abbildung 3.1), wobei Npi die Anzahlkonzentration von p-fach posi-
tiv/negativ geladenen Partikeln, 72, der Kombinationskoeffizient von p-fach posi-
tiv/negativ geladenen Partikeln mit Ionen derselben Polaritét, 1, der Kombinati-
onskoeffizient von p-fach positiv/negativ geladenen Partikeln mit Ionen verschiede-
ner Polaritdt und n+ die Anzahlkonzentration der positiven/negativen Ionen ist.

£
NP

Unter stationdren Bedingungen ist = 0, wodurch sich obige Gleichung

entkoppeln lésst und folgende Beziehung ergibt:

+ +
Ny _n” -1 — A 3.26
NE — nF + = o (3.26)

p—1 1F 4 21”_ _ ¥ _ptl

Nip N4y nT Mipt1 N=

p

wobei A; auch rekursiv geschrieben werden kann als
n* 772i—1
A;t == inip N (3.27)
77]_;: + 7721) n—$ — 77]_;:+1Ap+1

und damit folgt, dass

NS NENF NS L

=12 . .._2 _T[A*F 3.28
No  NoNi N ,HJ (3:28)

20



3.2 Stationdre Ladungsverteilung nach Fuchs

oder

P
NS =N ][ 47 (3.29)
j=1

Da man fiir die Berechnung von A;t den Wert von A;l beno6tigt, muss fiir eine
Losung der Gleichung angenommen werden, dass es eine maximale Beladung m
gibt und die Konzentrationen von Partikeln mit héherer Beladung vernachlissigt
werden konnen, also dass Nji = Aji = 0Vj5 > m + 1. Damit erhdlt man nun die

gesamte Anzahlkonzentration der Partikel
N=No+ > (Ny +N) (3.30)
k=1

Somit ergibt sich der relative Anteil von p-fach positiv/negativ geladenen Partikeln

zu

+._ _ j=1
fp = Wp = — (3.31)
3 (M 1)
k=1 \j=1 Jj=1
und der relative Anteil ungeladener Partikel zu
N, 1
fo:= WO (3.32)

- m /[ k K
3 (M + 1)
k=1 \j=1 j=1

Die Fuchstheorie stimmt mit den experimentellen Daten sehr gut iiberein [1,15,
34,36, 44].

Zur Berechnung der Ladungswahrscheinlichkeiten werden 5 Parameter der Ionen
benotigt: elektrostatische Mobilitat, Masse, Diffusionskoeffizient, mittlere thermi-
sche Geschwindigkeit sowie die mittlere freie Wegldnge. Von diesen Parametern sind
jedoch nur zwei unabhéingig. Meistens geht man von der Mobilitit und Masse aus

und berechnet sich die restlichen Grofken daraus.

Die mittlere thermische Geschwindigkeit berechnet sich zu (z.B. [19]):

| 8kT
et = jmi , (3.33)

wobei hier fiir m* die Masse der positiven/negativen Ionen einzusetzen ist.
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3 Theorie der bipolaren Diffusionsbeladung von Aerosolteilchen

Der Diffusionskoeffizient ist nach der Einstein-Relation [6]

kT Z*
D* = : (3.34)

(&

wobel Z die elektrostatische Mobilitat ist.
Die freie Weglédnge ist [19]

164/2 D* M
AE = ‘[_—,/7 , (3.35)
3r ¢tV M +m*

wobel M die mittlere Masse der neutralen Gasmolekiile ist.

3.3 Wiedensohler-Approximation*

Die Fuchs-Theorie bietet eine gute Beschreibung der Ladungsverteilung, hat aber
den Nachteil, dass die Rechnung numerisch gelost werden muss. Aus diesem Grund
publizierte A. Wiedensohler [43] eine schnell zu l6sende, empirische Approximation
der Ladungsverteilung von Aerosolen in einer bipolaren Ionenatmosphére fiir einen
Grofsenbereich von 1 - 1000 nm.

Fiir die Berechnung der Fraktion von Partikeln mit drei oder mehr Ladungstra-
gern verwendet Wiedensohler eine Formel von R. Gunn [8|. (Die Theorie von Gunn
ist zwar analytisch 16sbar, stimmt aber fiir Partikeldurchmesser im Bereich der
freien Wegldnge und darunter nicht mehr mit den experimentellen Untersuchungen

tiberein.) Der relative Anteil von >3 fach geladenen Partikeln berechnet sich zu

NI 2%6012)ka In (CN”g”)r
€ € CNI-4]—
N) = ¢ (336
T = fimepr FraD T (339

e2

wobei N die Anzahl der Elementarladungen auf einem Partikel ist, e die Ele-
mentarladung, €, die Dielektrizitdtskonstante, D, der Partikeldurchmesser, k die
Boltzmann-Konstante, T die Temperatur, c;4 die Ionenkonzentration und Zry die
Tonenmobilitat ist. Wiedensohler nimmt dabei die Konzentration von positiven und
negativen Ionen als gleich an und Z;,/Z;_ mit 0,875 [45].

Die Fraktion von Partikeln mit —2 < N < 2 wird mit folgender Formel

4Zitiert nach Wiedensohler (1988) [43]
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3.4 Nt-Produkt

Tabelle 3.1: Approximationskoeffizienten a;(NV)

N
a;(N) 2 ] 0 1 2

ao 726,3328 -2,3197 -0,0003 -2,3484 -44,4756
a 35,9044 0,6175 -0,1014 0,6044 79,3772
as 21,4608 0,6201  0,3073  0,4800 -62,8900
as 7,0867 -0,1105 -0,3372 0,0013 26,4492
a “1,3088 -0,1260 0,1023 -0,1544  -5,7480
as 0,1051 0,0297 -0,0105 0,0320  0,5059

berechnet:

> " ai(N) (log D,)’
F(N) =10=0 : (3.37)

wobei der Partikeldurchmesser D, in nm einzusetzen ist. Die Formel gilt fiir —1 <
N <1 in einem Grofenbereich von 1 nm < D, < 1000 nm und fir N = £2
im Bereich 20 nm < D, < 1000 nm. Unterhalb eines Partikeldurchmessers von
20 nm sind praktisch nur mehr neutrale und einfach geladene Partikel vorhanden.
Die Approximationskoeffizienten a;(N) sind in Tabelle 3.1 angefiihrt.

Zur Berechnung der Naherungsformel verwendete Wiedensohler die Fuchs-Theorie
mit den Ionenmobilitdten von Wiedensohler et al. (1986) [45], den Ionenmassen von
Hussin et al. (1983) [15] und die Kollisionswahrscheinlichkeit o« von Hoppel und
Frick (1986) [14].

3.4 Nt-Produkt

Das Nt-Produkt (Ionenkonzentration * Zeit) definiert die Zeit, die ein Aerosol
braucht, um bei einer gegebenen Ionenkonzentration in eine stabile Ladungsver-
teilung zu kommen. Die Berechnungen von Davison und Gentry [5] zeigen, dass fiir

die Fuchs-Theorie das Nt-Produkt mindestens 107 Tonen*s/cm? sein muss.
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3 Theorie der bipolaren Diffusionsbeladung von Aerosolteilchen
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Abbildung 3.2: Vergleich der Ladungswahrscheinlichkeiten nach Boltzmann, Fuchs,

sowie Hoppel und Frick (Quelle: P. C. Reist, Aerosol Science and
Technology [37])
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4 Elektrostatische
Aerosolbeladung mittels
Weichrontgenstrahlung in der

Literatur

Alle mir bekannten Publikationen zur experimentellen Untersuchung der elektro-
statischen Aerosolbeladung mittels Weichrontgenstrahlung stammen aus der For-
schungsgruppe um Prof. Kikuo Okuyama (Department of Chemical Engineering,
Graduate School of Engineering, Hiroshima University).

Die erste Verdffentlichung erschien 2002 von Shimada et al. mit dem Titel ,,Bipo-
lar Charging of Aerosol Nanoparticles by a Soft X-ray Photoionizer* [39]. Die Auto-
ren kamen zu dem Ergebnis, dass die Messungen der Ladungswahrscheinlichkeiten
unter Verwendung von Weichrontgenstrahlung sowohl den theoretischen Vorhersa-
gen entsprachen als auch mit den Messungen einer radioaktiven Quelle (**'Am)
iibereinstimmten. Auferdem wurde bei der Verwendung von Weichrontgenstrah-
lung eine hohere Ionendichte als bei 2! Am gemessen, weshalb das stationire La-
dungsgleichgewicht schneller erreicht werden konnte.

Die Arbeit von Han et al. (2003) ,Classification of monodisperse aerosol particles
using an adjustable soft X-ray charger” [12]| beschiftigt sich mit der Verwendung ei-
ner verstellbaren Weichrontgenquelle, um Mehrfachladungen im Groéfenbereich von
0,1 - 1 pm zu verringern. Diese konnten auf unter 5 % der einfach geladenen Parti-
kel reduziert werden, wihrend die Konzentration der einfach geladenen Partikel in
etwa gleich blieb.

Von Han et al. (2003) wurde auch eine Methode zur unipolaren Diffusionsbela-
dung mittels Weichrontgenstrahlung entwickelt [11], auf die hier jedoch nicht niher
eingegangen wird, da sich diese Diplomarbeit auf die bipolare Diffusionsbeladung
beschrankt.
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4 FElektrostatische Aerosolbeladung mittels Weichrontgenstrahlung in der Literatur

Die Publikation von Lee et al. (2005) [26] bestétigt im Wesentlichen die Messun-
gen von Shimada et al. (2002) und wird daher ebenfalls nicht n&her behandelt.

Yun et al. (2009) [47] bestatigten die Messungen ihrer Vorgénger, dass das La-
dungsgleichgewicht durch Weichréntgenstrahlung gut mit dem durch eine radioak-
tive Quelle iibereinstimmt. In dieser Publikation wird auch erstmals eine Partikel-
bildung unter dem Einfluss von Weichrontgenstrahlung erwihnt.

Auf zwei der oben genannten Arbeiten soll nun etwas genauer eingegangen wer-

den, weil diese Publikationen fiir diese Diplomarbeit von hoher Relevanz sind.

4.1 Shimada et al. (2002): ,,Bipolar Charging of
Aerosol Nanoparticles by a Soft X-ray

Photoionizer"

Die Autoren verwendeten als Weichrontgenquelle einen Photoionizer 1.6941 (Ha-
mamatsu Photonics, Japan) mit 9,5 kV Beschleunigungsspannung. Die Ionisati-
onskammer, dargestellt in Abbildung 4.1, war aus Messing gefertigt, umschlossen
von einem 3 mm dicken Polyvinylchlorid-Container zur Abschirmung der Strah-
lung. Auferdem war in der Tonisationskammer eine perforierte Platte mit 9 x 1 mm
Lochern zur Gasdurchmischung angebracht. Zum Vergleich wurde eine zweite lo-
nisationskammer mit einer eingeklebten a-Quelle (**'Am, mit einer Aktivitit von
3,7 MBq = 100 uCi) verwendet.

Das elektrostatische Mobilitdtsspektrum der durch die Rontgenstrahlung pro-
duzierten Ionen wurde mit einem differenziellen Mobilitdtsanalysator (DMA) ge-
messen. Als Trégergas wurde dabei sowohl gefiltertes Ny-Gas als auch gefilterte
Raumluft mit einer relativen Luftfeuchtigkeit von 50-70 % verwendet. Das gemes-
sene Spektrum mit Raumluft ist in Abbildung 4.2 zu sehen.

Der Anteil der geladenen Partikel wurde mit einem monodispersen Silber-Stick-
stoff-Aerosol gemessen. Dieses Aerosol wurde durch die Tonisationskammer (Weich-
rontgen oder radioaktiv) geleitet und anschliefend durch einen elektrostatischen
Plattenabscheider (ESP) in einen Kondensationskernzihler (CPC) gefiihrt. Liegt
am ESP keine Spannung an, werden vom CPC alle Partikel gezdhlt, unabhéngig
von ihrer Ladung. Wird jedoch an den ESP Hochspannung angelegt, werden die
geladenen Partikel abgeschieden, und nur die ungeladenen Partikel erreichen den
CPC. Aus den beiden Messwerten des CPC (bei ESP ein/aus) kann der Anteil
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4.1 Shimada et al. (2002)

gas or aerosol

unit [mm]

(b)

unit [mm])

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung der von Shimada et al. (2002) verwende-
ten Tonisationskammern mit Weichréntgenquelle (oben) und radio-
aktiver Quelle (unten) (Quelle: Shimada et al. 2002)
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Abbildung 4.2: Elektrostatisches Mobilitatsspektrum der generierten Tonen mit ge-
filterter Raumluft als Trigergas (Quelle: Shimada et al. 2002)
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4 FElektrostatische Aerosolbeladung mittels Weichrontgenstrahlung in der Literatur
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Abbildung 4.3: Messung der geladenen Fraktion von monodispersen Silberpartikeln
verschiedener Grofen (Quelle: Shimada et al. 2002)

an geladenen Partikeln berechnet werden. In Abbildung 4.3 sind die Ergebnisse
zu dieser Messung bei unterschiedlicher Partikelgréfte zu sehen. Die gemessenen
Werte mit Weichrontgenstrahlung stimmen gut mit den Vergleichswerten (**'Am)

iiberein.

In einer weiteren Messung wurde die Anwendbarkeit von Weichrontgenstrahlung
als Ersatz fiir radioaktive Quellen in Verwendung mit einem DMA untersucht. Ein
polydisperses Zinkchlorid-Luft-Aerosol wurde durch die Tonisationskammer (Weich-
rontgen oder radioaktiv) geleitet und anschliefend in einen DMA gefiihrt. Als Parti-
keldetektor am Ende des DMA diente ein CPC. Die Messergebnisse bei verschiede-
nen Flussraten durch die Ionisationskammer sind in Abbildung 4.4 dargestellt. Es
ist deutlich zu sehen, dass bei Verwendung der Weichrontgen-Ionisationskammer
das Maximum der detektierten Partikel friiher erreicht wird als bei ! Am. Shi-
mada et al. filhren das auf die héhere Tonenkonzentration in der Weichrontgen-
Ionisationskammer zuriick. Ansonsten sind die beiden Ionisationsmethoden aber
miteinander vergleichbar. Der Abfall der Konzentrationen bei ldngerer Aufenthalts-
dauer in der Ionisationskammer wird auf Diffusionsverluste zuriickgefiihrt. Die Dif-
fusion ist jedoch bei kleineren Partikeln stirker als bei groferen und doch wird der
gemessene Abfall der Partikelkonzentration bei kleineren Partikeln flacher. Diese

Abnahme ist daher durch Diffusion allein nicht zu erklaren.
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4.2 Yun et al. (2009)
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Abbildung 4.4: Gemessene Partikelkonzentration bei verschiedenen Partikelgrofen
und Aufenthaltszeiten in der Ionisationskammer (Quelle: Shimada
et al. 2002)

Im Wesentlichen zeigen die Messungen, dass die Partikelbeladung mit Weich-
rontgenstrahlung vergleichbar ist mit der durch eine radioaktive Quelle. Bei der
Verwendung von Weichrontgenstrahlung kommen die Partikel jedoch rascher ins

stationdre Ladungsgleichgewicht.

4.2 Yun et al. (2009): ,Effect of X-ray energy and
ionization time on the charging performance
and nanoparticle formation of a soft X-ray

photoionization charger”

In dieser Publikation wurde eine dhnliche Ionisationskammer verwendet wie von
Shimada et al. (2002), wobei drei verschiedene Kammern mit unterschiedlicher
Lange (50, 100 und 200 mm) zum Einsatz kamen (siehe Abb. 4.5). Die verwendete
Weichrontgenquelle (Photoionizer) konnte auf 3, 4 oder 9,5 kV Beschleunigungs-
spannung eingestellt werden. Als Referenz wurde ein a-Strahler verwendet, (**'Am,
2 Proben mit je 82 pCi).

Bei der Messung des elektrostatischen Mobilitétsspektrums der Ionen (Abb. 4.6)

konnten auch in der lonisationskammer formierte Partikel mit einem Durchmesser
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Abbildung 4.5: Schematische Darstellung der verwendeten lonisationskammer von
Yun et al. (Quelle: Yun et al. 2009)

von bis zu 4 nm gemessen werden. Als Trigergas wurde reiner Stickstoff verwendet,
wobei die Reinheit nicht ndher angegeben wurde (,highly purified dry Ny gas®).
Die Autoren erkldren diese Partikelbildung damit, dass durch die Rontgenstrah-
lung angeregte Molekiile freie Radikale bilden und diese weiterhin ,chemische Pro-
dukte (,chemical products‘) durch Ionen-Molekiil-Reaktionen bilden. Auch durch
Ionen-Clusterung bilden sich freie Radikale. Haben die sich bildenden ,chemischen
Produkte“ einen ausreichend niedrigen Dampfdruck, kann sich eine Ubersittigung
einstellen, wodurch sich durch homogene Nukleation Aerosolpartikel bilden.! Mes-
sungen der Partikelbildung bei verschiedenen Flussraten haben gezeigt, dass die
Partikelbildung bei hoheren Flussraten (= geringere Aufenthaltsdauer) abnimmt
(siche Abb. 4.7). In der Publikation wird daher angemerkt, dass bei der Verwen-
dung von Weichrontgenstrahlung eine hohe Flussrate gewihlt werden soll, um die
Partikelbildung zu reduzieren.

Die Messung der geladenen Fraktion der Partikel wurde analog zu der von Shima-
da et al. (2002) durchgefiihrt, nur wurde hier ein Gold-Stickstoff-Aerosols verwen-
det. Auch hier konnte praktisch kein Unterschied zwischen Weichréntgenstrahlung
und 2% Am festgestellt werden. Eine Verinderung der Beschleunigungsspannung der

Rontgenquelle bewirkte ebenfalls keinen Unterschied (Abb. 4.8).

Weiters wurde auch ein Grofenspektrum eines polydispersen Gold-Stickstoff-

! Originalzitat: ,Previous investigations verified that energy irradiation, such as X-ray, UV-ray,
and corona discharge, produces excited molecules through energy absorption and positive ions
and electrons through electron ejection from gas molecules. Some excited molecules form free
radicals that are electrically neutral atoms or molecules. Excited molecules and free radicals
form chemical products because they are highly reactive. Electrons and positive ions also pro-
duce free radicals and chemical products by ion—molecule reactions; ion clusters are formed by
ion clustering, and ion clusters also produce free radicals and chemical products. Furthermore,
some ion clusters grow into aerosol particles by ion-induced nucleation. If chemical products
have sufficiently low vapor pressure and create a supersaturated environment, they also form
aerosol particles through homogeneous nucleation.
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4.2 Yun et al. (2009)
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Abbildung 4.6: Elektrostatisches Mobilitatsspektrum der Tonen bei 9,5 kV Be-
schleunigungsspannung bei verschiedenen Flussraten (Quelle: Yun
et al. 2009)
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Abbildung 4.7: Partikelbildung als Funktion der Flussrate beim 50 mm langen
Charger (Quelle: Yun et al. 2009)
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Abbildung 4.8: Messergebnis der geladenen Fraktion bei verschiedenen Partikel-
durchmessern (Quelle: Yun et al. 2009)

Aerosol mit einem DMA gemessen, wobei die Partikel zuvor durch eine Ionisati-

onskammer (Weichrontgen oder radioaktiv) geleitet wurden. Wie bei der Messung

der geladenen Fraktion konnten auch hier keine nennenswerten Unterschiede sowohl

zwischen den verschiedenen Rontgenenergien als auch zu 2! Am gemessen werden

(Abb. 4.9).
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Abbildung 4.9: Messung eines
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Grofenspektrums eines polydispersen Aerosols mit

verschiedenen Chargern (Quelle: Yun et al. 2009)
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5 Der Weichrontgen-Charger

Das Herzstiick der experimentellen Untersuchungen ist die Ionisationskammer mit

den Weichrontgenquellen, im Folgenden ,Weichréntgen-Charger genannt.

Photoionizer

Als Rontgenquelle wurden zwei Photoionizer 1.9491 (Hamamatsu Photonics, Japan)
verwendet. Die Beschleunigungsspannung der Geréte betragt 9,5 kV; der Strom an
der Beschleunigungsrohre 150 pA. Die Energie der emittierten Weichrontgenstrah-
lung liegt im Bereich zwischen 3 keV und 9.5 keV, was einer Wellenldnge von 0,41 nm
bis 0,13 nm entspricht; das Maximum liegt bei 0,2 nm [9]. Das vom Hersteller vor-
gesehene Einsatzgebiet der Photoionizer ist die Neutralisation von elektrostatischen
Ladungen in industriellen Prozessen (z.B.: in Produktionsstrafen der Elektronikin-
dustrie, Verpackung von Pudern, Produktion von Plastikteilen). Zur Abschirmung

dieser Rontgenstrahlen ist bereits eine 0,5 mm dicke Aluminiumplatte ausreichend.

lonisationskammer

Die Ionisationskammer wurde aus Aluminium gefertigt. Das Volumen betréigt 1 1,
um bei einer Flussrate von 2 1/min, eine Aufenthaltsdauer des Aerosols im Charger
von etwa 30 s zu erreichen!. Konstruktionszeichnungen der Tonisationskammer sind
in den Abbildungen 5.1, 5.2 und 5.3 dargestellt. Der Innendurchmesser der Kammer
betrigt 10 cm und die Wandstérke 1 ¢cm, wodurch eine ausreichende Abschirmung
der Weichrontgenstrahlung bei weitem gewéhrleistet ist. Die Kammer wurde da-
hingehend optimiert, dass sie von den beiden Ionizern, die einen Strahlungswinkel
von 130° haben, optimal ausgeleuchtet wird.

Fiir die experimentellen Untersuchungen wurde auflerdem eine weitere baugleiche
Ionisationskammer ohne Durchlass-Bohrungen fiir die Weichrontgenquellen angefer-

tigt, in die eine radioaktive Quelle (*'°Po, " Am) eingebracht werden kann.

lviele Aerosolmessgerite arbeiten in etwa mit dieser Flussrate
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5 Der Weichrontgen-Charger

Photo- Photo-
lonizer 1 lonizer 2

Abbildung 5.1: Skizze der lonisationskammer mit den beiden lonizern
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Abbildung 5.2: Langsschnitt der Tonisationskammer
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Abbildung 5.3: Querschnitt der Tonisationskammer
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5 Der Weichrontgen-Charger

Abbildung 5.4: Gedffnete Tonisationskammer (rechts hinten) sowie Deckplatte mit
montierten Photoionizern (links vorne)

Abbildung 5.5: Weichrontgen-Charger mit aufgesetzter Deckplatte
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Abbildung 5.6: Weichrontgen-Charger (rechts) und baugleicher radioaktiver Char-
ger (links) im Betrieb mit nachgeschaltetem 3-Weg Magnetventil
(vorne)
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5 Der Weichrontgen-Charger
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6 Experimentelle Methoden und

verwendete Gerate

6.1 Differenzieller Mobilitdtsanalysator (DMA)

Ein differenzieller Mobilitdtsanalysator (DMA) ist ein Gerét zur elektrostatischen
Klassifizierung von Aerosolen und kann einen Grofenbereich von etwa 1 nm bis
1000 nm abdecken [2,24, 28,35, 40]. Das Schema eines DMA ist in Abbildung 6.1
dargestellt. Im Wesentlichen ist ein DMA ein Zylinderkondensator, durch den zwi-
schen den beiden Elektroden axial Reinluft fliekt. Diese Stromung muss laminar
sein und wird meistens als Sheath-Air oder Mantel-Luft bezeichnet. Die dufere
Elektrode des DMAs ist geerdet, an der inneren Elektrode liegt eine Hochspannung
an. Zusatzlich zur Sheath-Air wird an der Aufenelektrode das zu klassifizierende
Aerosol eingeleitet. Auf geladene Partikel mit der entgegengesetzten Polaritat zur
Spannung an der Zentralelektrode wirkt eine Kraft in Richtung der Zentralelek-
trode aufgrund des elektrischen Feldes und eine entgegengesetzte Reibungskraft
aufgrund der Viskositit der Luft. Aulerdem bewegt sich das Partikel parallel zu
den Elektroden aufgrund der Sheath-Air-Stromung. In einem bestimmten Abstand
(Abscheideldnge) zur Aerosol-Einlassoffnung im DMA befindet sich ein Schlitz an
der Zentralelektrode, durch den Luft abgesaugt wird (Sample-Air). Durch diesen
Schlitz wird aber nicht nur Luft, sondern auch jene Partikel abgesaugt, die an der
Stelle des Schlitzes an der Zentralelektrode aufgetroffen wiren. Diese Partikel ha-
ben alle die gleiche elektrostatische Mobilitat. Partikel mit einer héheren Mobilitat
(kleinere bzw. stirker geladene Partikel) treffen schon vor dem Auslassschlitz auf
die Zentralelektrode und werden dort deponiert. Analog treffen Partikel mit ei-
ner geringeren Mobilitit (grofere bzw. schwécher geladene Partikel) erst nach dem
Schlitz auf die Zentralelektrode auf. Die Luft am Aerosol-Auslass des DMA bein-
haltet also nur mehr Partikel mit einer bestimmten elektrostatischen Mobilitét.

Diese ist abhingig von der Geometrie des DMA, der gewihlten Flussraten und der
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Abbildung 6.1: Schematischer Aufbau eines DMA

angelegten Spannung an der Zentralelektrode.

In den meisten Fillen werden DM As im sogenannten ,.closed-loop“-Modus betrie-
ben, d. h. Sheath-Air (Mantel-Luft) und Excess-Air (Abluft) bilden einen Kreislauf.
Dazu wird die Excess-Air mit einer Pumpe abgesaugt, gefiltert, getrocknet und als
Sheath-Air wieder in den DMA eingebracht. Oft wird auch eine kritische Diise zur
Regulierung der Flussrate eingesetzt. Das Gegenstiick zur ,closed-loop” bildet die

sopen-loop“, wo Sheath- und Excess-Air keinen geschlossenen Kreislauf bilden.

Verwendungsmaoglichkeiten eines DMA

Fiir einen DMA gibt es zwei Verwendungsmoglichkeiten. Der eine ist der Betrieb als

Klassifikator (Classifier) zur Erzeugung von grofendefinierten Aerosolen. In diesem

40



6.1 Differenzieller Mobilitatsanalysator (DMA)

Betriebsmodus ist die Spannung an der Zentralelektrode konstant, wodurch stets
die gleiche Mobilitatsfraktion, die bestimmten Partikelgréfien entspricht, aus dem
eingebrachten Aerosol herausgeschnitten wird.

Der zweite Verwendungszweck ist der Betrieb als Analysator (Analyzer) zur Mes-
sung des Mobilitdtsspektrums eines Aerosols. Bei einer solchen Messung wird erst
die Maximalspannung an die Zentralelektrode angelegt und dann schrittweise um
einen konstanten Faktor verringert, wodurch jeweils eine andere Mobilitédtsfrakti-
on ausgeschnitten wird. Am Aerosol-Auslass des DMAs ist ein Partikeldetektor
angeschlossen. Mit den Datenpaaren Spannung — Konzentration kann das Mobili-
tatsspektrum aufgetragen werden und, wenn die Ladungsverteilung des Eingangs-
aerosols bekannt ist, kann daraus das Korngrofenspektrum des Eingangsaerosols
berechnet werden. Die Steuerung eines solchen Messprozesses erfolgt heute in den

meisten Fillen automatisch.!

Physikalische Zusammenhinge

Die elektrostatische Mobilitat ist definiert durch
Z=n-e-B, (6.1)

wobei n die Anzahl der elektrischen Ladungen auf dem Partikel und e die Elemen-

tarladung ist. Die dynamische Mobilitdt B ist

o CD)

=7 6.2
37T'77Luft 'Dp ( )

Dabei ist Cs(D,) die Schlupfkorrektur [4,23], L.z die Viskositét der Luft und D,
der Partikeldurchmesser.

Daraus ergibt sich die elektrostatische Mobilitéit zu

Z — LCM = const - n O;(Dp) i
37’(’ . nLuft . Dp Dp

(6.3)

Fiir einen zylindersymmetrischen DMA ist die mittlere elektrostatische Mobilitat

i ln(RQ/Rl) Qsh + Qex)
V. 2r-L 2 ’
Tm Zuge dieser Arbeit wurde von mir ebenfalls eine DMA Steuerungssoftware

entwickelt, die unter der GNU Public Licence veréffentlicht wurde und unter
http://sourceforge.net/projects/dmacontrol/ heruntergeladen werden kann.

7" =

(6.4)
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Abbildung 6.2: Schematischer Aufbau des CPC 3025 von TSI (Quelle: TSI
Incorporated)

wodurch sich die Beziehung

) 1
= t-— 6.5
n const - 7 (6.5)

ergibt. Dabei ist V' die Spannung an der Zentralelektrode, Ry der Aufsenradius der
Zentralelektrode, Ry der Innenradius der Aufenelektrode, L die Abscheideldnge,
Qsn der Mantel-Luftstrom und @, der Abluftstrom.

6.2 Kondensationspartikelzdahler (CPC)

Ein Kondensationspartikelzdhler ist ein Gerédt zur Messung der Anzahlkonzentra-
tion eines Aerosols. Eine schematische Darstellung des CPC 3025 von TSI ist in
Abbildung 6.2 zu sehen. Die Arbeitsweise basiert auf der heterogenen Nukleation.
Das zu messende Aerosol wird aufgewdrmt und mit Dampf (z.B. Butanol) gesittigt.
AnschlieRend durchliuft es einen Kiihler, wodurch eine Ubersittigung des Dampfes
entsteht. Dies fiihrt zu einer Nukleation, wobei die Aerosolpartikel als Nukleations-
kerne dienen. Die durch die Kondensation in ihrer Grofse angewachsenen Partikel

konnen nun optisch detektiert (gezéihlt) werden.
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6.3 Faraday-Cup-Elektrometer (FCE)

6.3 Faraday-Cup-Elektrometer (FCE)

Ein Faraday-Cup-Elektrometer besteht aus einem Faradayschen Kéfig, in dem sich
ein Partikelfilter befindet. Wird nun durch diesen Filter ein Aerosol gesaugt, werden
die Partikel abgeschieden und es dndert sich das Potential des Faradayschen Kéafigs,
abhéngig von der Beladung der Aerosolpartikel. Ist der Faradaysche Kéfig geerdet,
fliefst iiber die Erdung ein Strom entsprechend der elektrischen Ladung, die durch
die Partikel am Filter deponiert wird. Dieser Strom wird verstirkt und gemessen.
Ist die Ladung der Aerosolpartikel wie auch der Volumsfluss des Aerosols durch den

Filter bekannt, kann daraus eine Partikelkonzentration errechnet werden.

6.4 Elektrischer Aerosoldetektor (EAD)

Der elektrische Aerosoldetektor von TSI Inc. ist ein Detektor fiir Partikel mit ei-
nem Durchmesser von 10 - 1000 nm. Das Arbeitsprinzip basiert auf einer elektro-
statischen Beladung des Aerosols mittels einer Koronaentladung. Eine Skizze des
schematischen Aufbaus ist in Abbildung 6.3 dargestellt. Ein Teil der eingesaugten
Luft wird gefiltert und durch den Korona-Charger gefiihrt, der andere Teil wird di-
rekt in eine Mix-Kammer geleitet, wo das Aerosol mit den positiven Tonen aus der
Koronaentladung zusammengefiihrt wird. Anschliefsend wird das Aerosol an einer
[onenfalle vorbeigefiihrt, wo die restlichen in der Luft verbliebenen Ionen abgeschie-
den werden. Das Aerosol wird nun mit einem Faraday-Cup-Elektrometer detektiert.
Die mittlere Beladung der Partikel ist proportional zu ihrem Durchmesser [27], wes-
halb mit dem EAD die Langenkonzentration (Summe der Durchmesser der Partikel
pro Volumseinheit) gemessen wird. Es ist aber auch méglich, den Korona-Charger

abzuschalten und nur das Faraday-Cup-Elektrometer des EAD zu verwenden.

6.5 Elektrostatischer Abscheider (ESP)

Ein elektrostatischer Abscheider (ESP) ist eine Vorrichtung zur Abscheidung elek-
trostatisch geladener Partikel. Dieser ist oft als Plattenkondensator ausgefiihrt, wo-
bei das Aerosol parallel zu den Platten stromt. Wird an die Platten Hochspannung
angelegt, werden alle geladenen Partikel in Richtung der Platten abgelenkt und

dort deponiert.
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Abbildung 6.3: Schematischer Aufbau des EAD 3070A von TSI (Quelle: TSI
Incorporated)

6.6 Collison-Zerstauber

Ein Collison-Zerstduber ist eine Vorrichtung zum Zerspriihen von Fliissigkeiten bzw.
fliissiger Dispersionen [29]. Uber ein Ende einer Kapillare, dessen anderes Ende in
die Fliissigkeit getaucht ist, wird Luft gefiihrt. Durch den Unterdruck, der durch die
Luftstromung erzeugt wird, wird die Fliissigkeit angesaugt und zerspriiht. In den
meisten Fillen wird die zu zersprithende Substanz in einer Fliissigkeit gelost bzw.
dispergiert (z.B.: Kochsalz in Wasser, Polystyrol-Latex-Partikel in Wasser, etc.).
Werden die zerstdubten Tropfchen anschliefend durch einen Diffusionstrockner ge-
leitet, so dampft das Losungsmittel ab und iibrig bleibt die Substanz. Durch das
Mischungsverhéltnis: geloste Substanz : Losungsmittel kann die ungefihre Groke

der Aerosolpartikel eingestellt werden.
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6.6 Collison-Zerstauber
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Abbildung 6.5: Schematische Darstellung eines Elektrosprays

6.7 Diffusionstrockner

Ein Diffusionstrockner ist ein Gerat zum trocknen von Aerosolen. Dabei wird dieses
durch Rohre geleitet, deren Winde Wasserdampf durchlassen. Diese Rohre befin-
den sich in einem mit Kieselgel gefiillten Behalter. Durch die stark hygroskopische
Eigenschaft des Kieselgels ist in einem Diffusionstrockner die Luftfeuchtigkeit sehr

gering, was weiters zu einer Trocknung des durchgeleiteten Aerosols fiihrt.

6.8 Elektrospray

Ein Elektrospray ist eine Vorrichtung zum Zerspriithen von Nanoaerosolen [31]. Da-
bei wird die zu zersprithende Substanz in einer elektrisch leitenden Pufferlésung
gelost, auf Hochspannungsniveau gelegt und durch eine Kapillare gedriickt. Das
andere Ende der Kapillare befindet sich in einer geerdeten Kammer, in welche ein
Gemisch aus Reinluft und COy zugefiihrt wird. An diesem Ende entsteht durch die
an der Losung angelegten Spannung ein Konus. An der Spitze dieses Konus bildet
sich nun ein feiner Strahl aus Trépfchen der Pufferlésung mit den darin gelosten
Nanopartikeln. Im Idealfall enthélt jedes Tropfchen ein Partikel. Die Pufferlosung
dampft in weiterer Folge rasch ab, und es bleibt nur mehr die geléste Substanz
iibrig. Das so erzeugte Aerosol wird nun durch eine Kammer mit einer radioak-
tiven Quelle geleitet, um die meist hohe elektrostatische Ladung der Partikel zu

neutralisieren und das Aerosol in ein Ladungsgleichgewicht zu bringen.
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7 Elektrostatisches
Mobilitatsspektrum der im
Weichrontgen-Charger

erzeugten lonen

Dieses Kapitel behandelt die Messung des elektrostatischen Mobilitatsspektrums
der im Weichrontgen-Charger erzeugten Ionen. Die elektrostatische Mobilitdt der
Ionen ist ein wichtiger Parameter zur Berechnung der Ladungsverteilung.

Unter dem Einfluss von ionisierender Strahlung bilden sich in der Luft (abhéngig
von ihrer chemischen Zusammensetzung) eine Reihe verschiedener Tonen, z.B.: H™,
H307, (H20),H;07, N2, O, NOT, O, Oy7, NOy7, OCN" sowie freie Elektronen
[3].

7.1 Experimentelles Setup

Die Messung erfolgte mit einem an der Universitdt Wien entwickelten hochauflosen-
den ,Ultra-DMA*“ (UDMA) [40]. Die Anordnung zur Messung der elektrostatischen
Mobilitat der Tonen ist in Abbildung 7.1 dargestellt. Druckluft aus einem Kom-
pressor wurde iiber drei seriell angeordnete Aktivkohlefilter gereinigt, in vier seriell
angeordneten Diffusionstrocknern getrocknet und danach mit einem Absolutfilter
gefiltert. Anschliefend wurde die Luft an einer Temperatur- und Feuchtemessson-
de vorbeigefiihrt und in den Charger eingeleitet (Weichrontgen oder 2'°Po). Der
Luftauslass vom Charger war direkt an den UDMA angeschlossen. Als Partikel-
detektor diente ein Faraday-Cup-Elektrometer. Der UDMA wurde im closed-loop
Modus betrieben, d. h. Qg, = Qex (Reinluftstrom = Abluftstrom), wobei Qg ~
550 1/min war. Der angesaugte Luftstrom vom Faraday-Cup-Elektrometer betrug

6,5 1/min, der Luftstrom vom Kompressor, je nach Versuch, 8 1/min bis 16 1/min.
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Luftreinigunng und -trocknung
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Abbildung 7.1: Schema des experimentellen Setup zur Messung des Mobilitétsspek-
trum der generierten lonen

Zur Abfiihrung der iiberschiissigen Luft und um einen Druckausgleich mit der Atmo-
sphére zu gewédhrleisten, wurden T-Stiicke eingesetzt, die an einem Ende gegen die
Atmosphire offen waren. Ein T-Stiick war zwischen Absolutfilter und Temperatur-
/Feuchtemessung eingesetzt, ein zweites zwischen Charger und UDMA, wobei im-
mer nur eines der beiden T-Stiick geoffnet war. Bei den Versuchen mit einer Durch-
flussrate durch den Charger von Qg = 6,5 1/min war das erste T-Stiick (zwi-
schen Absolutfilter und Temperatur-/Feuchtemessung) geéffnet, bei allen tibrigen

das zweite.

7.2 Ergebnisse

In Abbildung 7.2 ist das Messergebnis des elektrostatischen Mobilitatsspektrums
der positiven und negativen lonen bei verschiedenen Flussraten durch den Weich-
rontgen-Charger dargestellt. Bei diesen Messungen waren beide Tonizer eingeschal-
tet. Die positiven Tonen haben ein scharfes Maximum bei 1,1 nm. Das Maximum
des Mobilitatsspektrums der negativen Ionen liegt bei etwa 0,95 nm und ist weniger
deutlich ausgebildet. Wie zu sehen ist, kann der Unterschied zwischen den verschie-
denen Flussraten vernachldssigt werden, weshalb bei den weiteren Darstellungen

jeweils nur eine Flussrate behandelt wird.

In Abbildung 7.3 ist das lonenspektrum bei verschiedenen Betriebsmoden des
Weichrontgen-Chargers zu sehen. lonizer 1+2 bedeutet, dass beide Ionizer einge-
schaltet waren; bei lonizer 1 bzw. lonizer 2 war jeweils nur ein lonizer eingeschaltet,

wobei lonizer 2 ndher beim UDMA war, also niher beim Luftauslass des Chargers.
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Abbildung 7.2: Positives und negatives Mobilitdtsspektrum der Ionen des Weich-

rontgen-Chargers bei verschiedenen Flussraten
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Die Messung #'Y Polonium wurde mit einer baugleichen Ionisationskammer gemacht,
die mit einer Probe ?!°Po (400 uCi) bestiickt war. Die Messung ! Americium ist
hier lediglich eine qualitative Vergleichsmessung, da die Geometrie des verwendeten
Am-Chargers eine andere ist. Es ist zu sehen, dass das Spektrum der Messung loni-
zer 2 mit dem der Messung lonizer 1+2 vergleichbar ist; die lonenkonzentration der
Messung lonizer 1 ist jedoch deutlich geringer. Noch geringer ist die Ionenkonzen-
tration bei der Messung **° Polonium. Aufierdem ist hier das Spektrum sehr zackig.
Dies liegt moglicherweise daran, dass der Innendurchmesser der Ionisationskam-
mer grofser ist als die Reichweite von a-Strahlung in Luft und daher nur in einem
Teil der Kammer Ionisationsprozesse stattfinden. Die Ionenkonzentration der Mes-
sung ! Americium ist vergleichbar mit ITonizer 1+2, auch die Hauptmaxima liegen
an denselben Mobilitétsgrofsen. Allerdings sind die Spektren des Weichréntgen-
Chargers breiter in Richtung groferer Ionen als bei Verwendung von radioaktiven

Chargern.

In einer weiteren Messung wurde der Frage nachgegangen, ob die Unterschiede
zwischen den Messungen lonizer 1 und Ionizer 2 auf die Geometrie zuriickzufiih-
ren sind oder ob der Unterschied an den Ionizern selbst liegt. Daher wurde die
Ionisationskammer umgedreht, also die Flussrichtung geindert. Das Ergebnis die-
ser Messungen ist in Abbildung 7.4 zu sehen. Dabei sind jeweils die Spektren von
Tonizer 1 und Ionizer 2 (Charger gedreht) sowie ITonizer 2 und Ionizer 1 (Charger
gedreht) fast deckungsgleich. Der Unterschied der Spektren liegt also in der Geo-
metrie. Dies ist plausibel, da Ionizer 2 bzw. lonizer 1 (Charger gedreht) niher am
Luftauslass und somit auch ndher am UDMA ist. Die durch diesen lonizer erzeug-
ten Ionen haben somit weniger Zeit, um zu rekombinieren bzw. zu den Wanden zu

diffundieren.

Um festzustellen, welchen Einfluss das verwendete Metall, aus dem der Weich-
rontgen-Charger gefertigt ist, auf das Ionenspektrum hat, wurde der zylindrische
Teil des Weichrontgen-Chargers innen mit verschiedenen 0,1 mm dicken Metallble-
chen ausgekleidet. s wurde ein Blech aus Edelstahl und ein weiteres aus Messing
verwendet. Die Messung Aluminium wurde ohne Blecheinlage durchgefiihrt (die
Ionisationskammer besteht aus Aluminium). Die Spektren der positiven Ionen zei-
gen keinen nennenswerten Unterschied. Die leichte Verschiebung des Maximums ist
wohl auf eine leichte Anderung der Flussrate der Sheath-Air des UDMAs zuriick-

zufiihren. Bei den negativen Spektren wurde bei den Messungen mit Edelstahl und
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Abbildung 7.4: Positives und negatives Mobilitédtsspektrum der Ionen des Weich-
rontgen-Chargers in beiden Flussrichtungen
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7.2 Ergebnisse

Tabelle 7.1: Elektrostatischer Mobilitatsdurchmesser von (HyO),H30" Tonen unter
Verwendung der Kilpatrick-Relation [21]
Masse [amu| Mobilitéit [cm?/Vs| Mobilititsdurchmesser [nm)|
)1H307" 37 2,67 0,87
)oH307" 55 2,34 0,93
)3H3OT 73 2,12 0,98
)4 H30™ 91 1,96 1,02
)sH30O™ 109 1,84 1,05
JeH30™" 127 1,74 1,08
)7H307" 145 1,65 1,11
)sHzOT 163 1,58 1,13
)
)
)
)
)
)

NN

oH;0F 181 1,51 1,16
oH;0" 199 1,46 1,18
soH50F 379 1,12 1,35
20H;0F 559 0,94 1,47
LoH;0F 739 0,82 1,58
soH507 919 0,74 1,66

EEEEE G
0000000000000

Messing ein zweiter ,,Hocker” rechts neben dem normalen Maximum gemessen. Dies
konnte allerdings auch auf Verunreinigungen zuriickzufiihren sein (siehe auch Abb.
7.6).

Es wurde auferdem der Einfluss der Luftfeuchtigkeit auf die Ionenspektren ge-
messen (Abb. 7.6). Dazu wurde die Luft nach der Reinigung und Trocknung mit
reinem Wasser befeuchtet. Das positive Tonenspektrum weist bei befeuchteter Luft
eine geringere Ionenkonzentration am Hauptmaximum auf, hat aber dafiir iiber den
Rest des Spektrums eine durchgehend héhere Konzentration. Aufserdem konnte ein
weiterer Peak bei etwa 1 nm gemessen werden, vor allem bei hohen Flussraten
durch den Charger. Durch das Befeuchten hat sich das Hauptmaximum des negati-
ven lonenspektrums zu groferen Durchmessern hin verschoben und auferdem einen
s,Doppelhdcker” ausgebildet. Das weitere Spektrum weist ansonsten keine besonde-

ren Unterschiede auf.

Mit Verwendung der Kilpatrick-Relation [21] und der spekulativen Annahme,
dass es sich bei den positiven Ionen simtlich um (H,0),H30" handelt, konnen die
gemessenen Mobilitdtsspektren auch wie folgt interpretiert werden (siehe auch Tab.
7.1): Bei trockener Luft bilden (HoO)7H30™ Ionen den Hauptanteil. Kleinere Ionen

konnten nicht gemessen werden. Aufgrund der geringen Schrittweite des Durchmes-
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7 Elektrostatisches Mobilitédtsspektrum der im Weichrontgen-Charger erzeugten Ionen
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Abbildung 7.5: Positives und negatives Mobilitédtsspektrum der Ionen des Weich-
rontgen-Chargers bei verschiedenen Metalleinlagen
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7.2 Ergebnisse
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Abbildung 7.6: Positives und negatives Mobilitdtsspektrum der Ionen des Weich-
rontgen-Chargers, unbefeuchtet und befeuchtet
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7 Elektrostatisches Mobilitédtsspektrum der im Weichrontgen-Charger erzeugten Ionen

sers zwischen den verschiedenen (Hz0),H30" Tonen sind grokere Tonen nur mehr
schlecht zu identifizieren. Durch die Befeuchtung der Luft sind die kleinsten gemes-
senen lonen (H,O),H307. Haupséchlich bildeten sich hier (HyO)sH3;O™ Ionen, aber
auch (Hy0)gH307" (siehe Abb. 7.6a: rote Linie).

Nimmt man an, dass es sich bei den negativen Ionen um (H50),OH" handelt, so
sind hier bei trockener Luft hauptséchlich (HyO),OH™ Ionen vorhanden; (H,O),OH"
und (H20),0OH" sind ebenfalls hiufig vertreten. Bei feuchter Luft bilden sich jedoch
in erster Linie (H,O0),OH und (H,O)sOH" Ionen.
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8 Nanopartikelbildung unter
Weichrontgenstrahlung

Zu Beginn der Arbeiten mit dem Weichrontgen-Charger stellte sich heraus, dass
durch die Wirkung der Weichrontgenstrahlung auf das partikelfreie Trigergas ei-
ne Bildung von Nanopartikeln stattfindet. Diese Eigenschaft ist fiir einen Charger
héchst unerwiinscht, da er das Aerosol in ein Ladungsgleichgewicht bringen, aber
sonst unverdndert lassen soll. Gerade deshalb ist dieses Phdnomen physikalisch
wichtig und sehr interessant, weshalb es im Zuge dieser Arbeit ndher untersucht
wurde. Auch in der Literatur sind wihrend den Arbeiten an dieser Diplomarbeit

Publikationen zu diesem oder einem dhnlichen Phénomen erschienen [16,47].

Ein einfacher Versuch, um zu zeigen, dass die Partikelbildung tatsdchlich durch
den Einfluss der Weichrontgenstrahlung hervorgerufen wird, ist in Abbildung 8.1
dargestellt. Uber einen Filter wird Raumluft angesaugt, durch den Weichréntgen-
Charger geleitet und anschliefsend die Partikelkonzentration mit einem CPC (3022A,
TSI, USA) gemessen.

Zu Versuchsbeginn waren die Ionizer am Charger ausgeschaltet. Dabei wurde
nur eine sehr geringe Partikelkonzentration gemessen, da lediglich gefilterte Luft
eingesaugt wurde. Nach dem Einschalten der Ionizer stieg die gemessene Partikel-
konzentration jedoch stark an. Ein typisches Frgebnis dieses Versuchs ist in Tabelle

8.1 zu sehen.

CPC

Raumluft e —> Weichrdntgen-Charger —

TSI 3022A

Abbildung 8.1: Setup zur Messung der gebildeten Partikel im Weichréntgen-
Charger
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Weichrontgenstrahlung

8 Nanopartikelbildung unter Weichréntgenstrahlung

Tabelle 8.1: Partikelbildung in gefilterter Raumluft durch den Einfluss von

Zeit |min| | Partikelkonzentration [1/cm?|
Ionizer aus | -1 0,3
Ionizer ein | 0

3 4,4 % 10°

4 3,4 % 10°

11 3,3%10°

20 3,1%10°

Erste Vermutungen, dass das Epoxidharz im Charger! oder die Gummidichtun-
gen unter dem Einfluss der Weichrontgenstrahlung Partikel emittieren, konnten
ausgeschlossen werden, indem die entsprechenden Stellen mit etwa 0,2 mm Alumi-
nium gegen die Strahlung abgeschirmt wurden, dies auf die Messergebnisse aber
keinen Einfluss hatte. Ebenfalls konnte ausgeschlossen werden, dass die entstehen-
den Partikel aus den Sichtfenstern der Tonizer emittiert werden, indem zwischen
den Tonizern und der ITonisationskammer eine etwa 10 pm dicke Aluminiumfolie

eingefiigt wurde, jedoch noch immer eine Partikelbildung gemessen werden konnte.

8.1 Zusammenhang zwischen Partikelbildung und

relativer Luftfeuchtigkeit

Es stellte sich heraus, dass die Partikelbildung im Zusammenhang mit der relativen
Luftfeuchtigkeit steht. In Abbildung 8.2 ist das Setup, mit dem dieser Zusammen-
hang gemessen wurde, schematisch dargestellt. Ahnlich wie im vorigen Versuch
wurde hier gefilterte Luft durch den Weichréntgen-Charger gesaugt. Als Partikel-
detektor diente hier ein EAD (3070A, TSI, USA), der die Langenkonzentration von
Aerosolen misst. Neben Raumluft wurde hier auch Luft aus einem Membrantrock-
ner (VarioDry FRL SF 0010, Donaldson, USA) verwendet, welche {iber ein Ventil
geregelt wurde. Bei geschlossenem Ventil wurde daher Raumluft eingesaugt, bei ge-
offnetem Ventil Luft aus dem Membrantrockner. Zur Funktionsweise des Membran-
trockners ist anzumerken, dass dieser einen Teil der getrockneten Luft als Spiilluft

verwendet und daher eine gewisse Zeit braucht, um seine optimale Trockenleistung

! Undichte Stellen an der Tonisationskammer wurden mit einem Epoxidharzkleber abgedichtet.
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8.1 Zusammenhang zwischen Partikelbildung und relativer Luftfeuchtigkeit

Membrantrockner <& Kompressor

EAD

Weichréntgen-Charger

\4

TSI 3070A

Raumluft

Abbildung 8.2: Setup zur qualitativen Darstellung des Zusammenhangs zwischen
relativer Luftfeuchtigkeit und Partikelbildung

zu erbringen. Das Ergebnis einer Messung, bei der die Messwerte des EAD laufend
per Computer mitprotokolliert wurden, ist in Abbildung 8.3 dargestellt. Zu Beginn
der Messung wurde Raumluft in den Weichréntgen-Charger eingesaugt und die lo-
nizer waren ausgeschaltet. Es konnte keine Aerosol-Lingenkonzentration gemessen
werden. Nach 300 s wurden die Tonizer eingeschaltet, was einen raschen Anstieg
der gemessenen Lingenkonzentration zur Folge hatte. Zum Zeitpunkt t = 1000 s
wurde das Ventil geoffnet, d. h. es wurde nun Luft aus dem Trockner durch den
Charger geleitet, woraufhin die Lingenkonzentration abnahm. Im weiteren Verlauf
wurden bei t = 1400 s die Ionizer aus- und bei t = 2100 s wieder eingeschaltet.
Bei t = 2700 s wurde wieder auf Raumluft umgestellt und ab t = 4750 s wurde
Aukenluft eingesaugt. Die relative Luftfeuchtigkeit der Raumluft betrug ~ 25 %,
die der Aufenluft ~ 95 % und die der Luft aus dem Membrantrockner kann mit

< 10 % angenommen werden.

Es zeigt sich also, dass ein Zusammenhang zwischen der Partikelbildung und der
relativen Luftfeuchtigkeit besteht.

In Abbildung 8.4 sind die Messdaten eines Versuchs dargestellt, bei dem nur Luft
aus dem Membrantrockner verwendet wurde. Zu Beginn waren hier ebenfalls die Io-
nizer ausgeschaltet und wurden bei bei t = 300 s eingeschaltet. Daraufhin zeigt sich
ein sehr rascher Anstieg der Aerosol-Lingenkonzentration auf knapp 7 mm/cm 3.
Diese fiel allerdings schon nach kurzer Zeit auf weniger als die Hilfte dieses Messwer-
tes ab. Dieses ,,Uberschiefen® ist ein typisches Verhalten des Weichrontgen-Chargers
beim Einschalten. Wie zu sehen ist, senkte sich der Messwert mit fortschreitender
Zeit immer weiter ab, was darauf zuriickzufiihren ist, dass der Membrantrockner
eine gewisse Zeit braucht, um seine optimale Trockenleistung zu erbringen. Nach

3

etwa 50.000 s hatte sich die Langenkonzentration auf ~ 0,05 mm/cm® abgesenkt
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8 Nanopartikelbildung unter Weichréntgenstrahlung
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Abbildung 8.3: Qualitativer Zusammenhang zwischen relativer Luftfeuchtigkeit
und Partikelbildung

und blieb dann stabil. Es ist also zu sehen, dass bei Verwendung von sauberer, tro-
ckener Luft aus dem Membrantrockner nur mehr eine sehr geringe Partikelbildung

messbar ist.

8.2 Grole und elektrostatische Ladung der
gebildeten Nanopartikel

Um die Grofe der formierten Nanopartikel zu bestimmen, wurden ein CPC (30224,
TSI, USA) und ein EAD (3070A, TSI, USA) parallel verwendet. Das schematische
Setup dazu ist in Abbildung 8.5 dargestellt. Da sich ein Zusammenhang zwischen
Partikelbildung und relativer Luftfeuchtigkeit gezeigt hatte, wurde fiir diese Mes-
sung ein Befeuchter verwendet, um die Luftfeuchtigkeit und damit auch die Partikel-
bildung zu stabilisieren. Der Befeuchter wurde mit gefilterter Luft aus dem Mem-
brantrockner gespeist, wobei zwischen Membrantrockner und Filter ein T-Stiick
eingesetzt war. Dieses T-Stiick war am dritten Ende offen, um einen Druckaus-

gleich zur Atmosphére zu gewéhrleisten. Der Luftfluss aus dem Membrantrockner
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8.2 Groke und elektrostatische Ladung der gebildeten Nanopartikel

Langenkonzentration [mm/cms]
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Abbildung 8.4: Partikelbildung bei sauberer, trockener Luft aus dem Membran-
trockner; Tonizer eingeschaltet bei t = 300 s

war dabei stets hoher als der Luftfluss durch den Filter, sodass iiber das T-Stiick
stets liberschiissige Luft ausgeblasen und nie Luft aus der Atmosphére angesaugt
wurde. Nach der Befeuchtung hatte die Luft, je nach Flussrate, eine relative Luft-
feuchtigkeit von etwa 75 %. Mit dem CPC wurde die Anzahlkonzentration und
mit dem EAD die Lingenkonzentration des Aerosols gemessen. Mit diesen beiden
Messwerten kann nun ein mittlerer Durchmesser D des gesamten Eingangsaerosols

berechnet werden.

D Lingenkonzentration [mm/cm3]

p |

mm} = Anzahlkonzentration [1/cm?]

Diese Messmethode wurde gewidhlt, um die Zeit zwischen Charger und Messung so
gering wie moglich zu halten, denn es musste die Moglichkeit beriicksichtigt werden,
dass die gebildeten Partikel instabil sind. Schlieflich berechtigt der Zusammenhang
der Partikelbildung mit der Luftfeuchtigkeit zur Annahme, dass die Partikel mog-
licherweise grofstenteils aus Wasser bestehen. Bei einer Grofsenmessung mit einem
DMA wiirden die Partikel im DMA ganz oder teilweise verdampfen, was zu falschen
Ergebnissen fiihren wiirde. Ein typisches Ergebnis dieses Versuchs ist in Tabelle 8.2

zu sehen. Der Partikeldurchmesser liegt also in der Groéfenordnung von 10 nm.
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8 Nanopartikelbildung unter Weichréntgenstrahlung

Membrantrockner < Kompressor
EAD
TSI 3070A
Befeuchter > Weichrdntgen- Charger
»
CPC
TSI 3022A

Abbildung 8.5: Setup zur Messung des mittleren Durchmessers der gebildeten
Partikel

Tabelle 8.2: Typisches Messergebnis zur Abschétzung des mittleren Durchmessers
| Léngenkonz. [mm/cm?®| | Anzahlkonz. [1/cm®] | Dy* [nm]

Tonizer aus | 0,00 6,5
Tonizer ein | 6,0 4,4 %105 13,6

8.2.1 Messung der geladenen Fraktion der gebildeten
Partikel

Um zu messen, welcher relative Anteil der gebildeten Partikel elektrostatisch ge-
laden ist, wurde in obiges Setup zwischen dem Charger und den Detektoren ein
elektrostatischer Plattenabscheider eingefiigt. Dies ist im Wesentlichen ein Plat-
tenkondensator, durch den das Aerosol parallel zu den Platten geleitet wird. Wird
an den Platten eine Spannung angelegt, so werden alle geladenen Aerosolpartikel
durch das elektrische Feld in Richtung der Platten abgelenkt und dort deponiert.
Bei ausreichend hoher angelegter Spannung werden somit alle geladenen Partikel
abgeschieden, und es kommen nur elektrostatisch neutrale Partikel aus dem Plat-
tenabscheider heraus. In Tabelle 8.3 ist das Ergebnis einer Messung dargestellt, bei
der die Spannung am Plattenabscheider schrittweise erhoht wurde. Wie zu sehen ist,
indern sich die Messwerte bei Anlegen einer Spannung kaum, bzw. liegen die An-
derungen innerhalb von Konzentrationsschwankungen. Der Grofteil der gebildeten

Nanopartikel ist also elektrostatisch neutral.

62



8.2 Groke und elektrostatische Ladung der gebildeten Nanopartikel

Befeuchter |« € T Membrantrockner l€«—| Kompressor
* H\l/ EAD
\ 4 TSI 3070A
Weichrdntgen-Charger > elektrostatischer
g g > Plattenabscheider
CPC
| -
-HV TSI 3022A

Abbildung 8.6: Schematische Darstellung des Setup zur Messung der geladenen
Fraktion der im Weichrontgen-Charger gebildeten Partikel

Tabelle 8.3: Messung der geladenen Fraktion der gebildeten Partikel

+ Spannung |V] | Langenkonz. [mm/cm?| | Anzahlkonz. [1/cm?|
0 3,6 3,2 10°
500 3,9 3,3 %10°
1000 3,6 3,2 % 10°
2000 3,0 3,0 % 107
3000 3,4 3,2 % 107
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8 Nanopartikelbildung unter Weichréntgenstrahlung

8.3 Partikelbildung bei unterschiedlicher
Luftfeuchtigkeit und Flussrate durch den
Charger

In Abbildung 8.7 ist ein schematischer Versuchsaufbau zur Messung der Partikelbil-
dung bei unterschiedlicher Luftfeuchtigkeit und unterschiedlichem Luftfluss durch
den Charger dargestellt. Analog zu den vorherigen Versuchen wurde hier Luft aus
dem Membrantrockner gefiltert und befeuchtet. Allerdings wurde fiir diese Mes-
sung zusdtzlich ein Bypass um den Befeuchter gelegt. Mittels Schlauchklemmen
am Bypass und nach dem Befeuchter konnte eine beliebige Mischung aus trockener
und befeuchteter Luft eingestellt werden. Anschlieffend wurde die Luftfeuchtigkeit
gemessen (HMI38, Vaisala, Finnland) und die Luft in den Weichréntgen-Charger
gefiihrt. Vor der Feuchtemessung war ein einseitig offenes T-Stiick eingebaut, iiber
das iiberschiissige Luft in die Atmosphére ausstrémen konnte. Nach dem Charger
wurde gefilterte Raumluft zugefiihrt, um den Luftfluss durch den Charger variieren
zu konnen. Als Partikeldetektoren dienten auch hier wieder parallel angeordnet ein
CPC (3022A, TSI, USA) und ein EAD (3070A, TSI, USA), wobei der vom EAD
angesaugte Luftfluss 2,5 1/min betrug und jener vom CPC 0,3 1/min. Die zugefiihr-
te Luft nach dem Charger wurde mit einer Schlauchklemme geregelt, die Flussrate
mit einem Rotameter gemessen. Die Messdaten von CPC (Anzahlkonzentration)
und EAD (Langenkonzentration) wurden laufend computergestiitzt ausgelesen und

protokolliert.

In Abbildung 8.8 sind die Rohdaten einer solchen Messung abgebildet. Die je-
weiligen Flussraten (Flow) und Luftfeuchtigkeiten (RH) sind im Diagramm einge-
zeichnet. Wie zu sehen ist, sinkt bei geringer Feuchte der mittlere Durchmesser
der Partikel unter 10 nm, was unterhalb der Messgrenze des EAD liegt. Bei An-
derung der Luftfeuchtigkeit stellen sich Verdnderungen der Messwerte nur langsam
ein, withrend es bei Anderungen des Luftflusses durch den Charger zu sprunghaften

Verdnderungen kommt.

In Abbildung 8.9 ist die Konzentration der formierten Partikel und der mittlere
Durchmesser D} gegen den Fluss durch den Charger aufgetragen. Die Konzentra-

tionswerte wurden um die zugefiihrte, gefilterte Luft mit der Formel

Qtotal

charger

Partikelkonzentration = Messwert CPC
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8.4 Messung des Grébenspektrums der gebildeten Partikel mit einem DMA

Schlauchklemmen

E Membrantrockner < Kompressor
Befeuchter J
EAD
A
»
A 4 TSI 3070A
Feuchtemessung > Weichroéntgen-Charger
CPC
A
»
Raumluft 3] Rotameter TSI 3022A

7

Schlauchklemme

Abbildung 8.7: Schematisches Setup zur Messung der Partikelbildung im Charger
in Abhéngigkeit von der Luftfeuchtigkeit und dem Luftfluss durch
den Charger

berichtigt, wobei Qo der gesamte Luftfluss ist (2,8 1/min) und Qeparger der Luft-
fluss durch den Charger. Bei zunehmender Flussrate (= abnehmender Aufenthalts-
dauer der Luft im Charger) wurde ein Abnehmen des mittleren Partikeldurch-
messers gemessen, wiahrend die Konzentration erst bis zu einer Flussrate von 1 -
1,5 1/min anstieg und danach wieder abfiel. Im Vergleich zu den relativ grofken
Anderungen der Konzentration der gebildeten Partikel bleibt der mittlere Durch-
messer Dy iiber einen weiten Bereich des Luftflusses durch den Charger in etwa
konstant. Fiir die Betrachtung der Ergebnisse dieser Messung ist aber auch zu
beriicksichtigen, dass die Variation der Flussrate durch den Charger durch ein zu-
sdtzliches Verdiinnen mit gefilterter Raumluft nach dem Charger erreicht wurde.
Bei der niedrigsten gemessenen Flussrate von 0,5 1/min durch den Charger wurde

diese Luft mit 2,3 1/min gefilterter Raumluft verdiinnt.

8.4 Messung des Grolenspektrums der gebildeten
Partikel mit einem DMA

In einem weiteren Versuch wurde das elektrostatische Mobilitdtsspektrum der im
Weichrontgen-Charger gebildeten Partikel mit einem DMA (3071, TSI, USA) ge-
messen. Der schematische Aufbau des Setups ist in Abbildung 8.10 dargestellt.

Durch einen Filter wurde Raumluft in den Weichréntgen-Charger und einen bau-
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Abbildung 8.8: Rohdaten eines Versuchs zur Messung von Partikelkonzentration
und mittleren Durchmesser D) der gebildeten Partikel bei unter-
schiedlicher Flussrate und Feuchte
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Abbildung 8.9: Konzentration und Dj der gebildeten Partikel bei unterschiedlicher
Flussrate
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8.4 Messung des Grébenspektrums der gebildeten Partikel mit einem DMA

Weichréntgen-Charger _L>
Raumluft Magnetventil
Po-Charger _I')
Qa

Qsh \ 4
Kompressor —> Membrantrockner _)M_&_L
T DMA z
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Abbildung 8.10: Setup zur Messung des elektrostatischen Mobilitatsspektrums der
im Weichrontgen-Charger gebildeten Partikel

gleichen, mit #'°Po (sim 600 nCi) bestiickten Charger eingesaugt. Mit einem nach-
geschalteten 3-Weg Magnetventil konnte der Luftstrom entweder durch den Weich-
rontgen- oder den 21°Po-Charger geleitet werden. Als Partikeldetektor wurde ein
EAD (3070A, TSI, USA) mit vorgeschaltetem Zyklon (Abscheidegrofe 1 pm) ver-
wendet. Bei diesen Versuchen wurde der EAD als Faraday-Cup-Elektrometer ver-
wendet. Die Sheath-Air wurde mit einem Membrantrockner (VarioDry FRL SF
0010, Donaldson, USA) aufbereitet, gefiltert und mit einem Ventil reguliert. Die
Spannung an der Zentralelektrode des DMA war negativ, d. h. es wurde das Mobi-

litdtsspektrum der positiv geladenen Partikel gemessen.

Typische Messergebnisse dieses Versuchs sind in Abbildung 8.11 dargestellt. Die
beiden Messungen X-Ray on wurden an verschiedenen Tagen gemacht. Wie zu sehen
ist, ist die Grofenverteilung der positiv geladenen, im Weichrontgen-Charger gebil-
deten Partikel in guter Naherung log-normalverteilt, wobei das Maximum der Ver-
teilung zwischen 20 und 30 nm liegt. Bei Verwendung des Weichréntgen-Chargers
mit ausgeschalteten Tonizern (X-Ray off), wie auch mit dem 2'°Po-Charger konnte
keine Partikelbildung gemessen werden. Die Ergebnisse der weiter oben angefiihr-
ten Grofkenmessung mit CPC und EAD stimmen in etwa mit diesen Messungen mit
einem DMA/ d. h. die gebildeten Partikel veranderten im DMA ihre Grofe nicht.
Die Aufenthaltsdauer im DMA betrug etwa 2 s bei einer relativen Luftfeuchtigkeit
von < 10 %.
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Abbildung 8.11: Typische Mobilitatsspektren der im Weichrontgen-Charger gebil-
deten Partikel
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8.4 Messung des Grébenspektrums der gebildeten Partikel mit einem DMA

8.4.1 Messung des Grollenspektrums der gebildeten Partikel
in Abhangigkeit von der relativen Luftfeuchtigkeit

Da sich eine Abhéngigkeit der Partikelbildung im Weichrontgen-Charger von der
relativen Luftfeuchtigkeit gezeigt hat und eine Messung der geladenen Partikel mit
einem DMA auch moglich war, bot es sich an, eine Messung des elektrostatischen
Mobilitdtsspektrums bei verschiedenen hoher Luftfeuchtigkeit im Charger zu ma-

chen.

Dazu wurde grundséitzlich das Setup vom vorherigen Versuch verwendet. Als
Partikeldetektor wurde diesmal ein CPC (UCPC 3025, TSI, USA) verwendet, da
dieser weitaus geringere Partikelkonzentrationen als ein EAD messen kann. Die
befeuchtete Luft wurde folgendermafen erzeugt: Luft aus dem Membrantrockner
wurde gefiltert und sowohl auf einem Weg durch den Befeuchter geleitet als auch
auf einem zweiten Weg mit einem Schlauch daran vorbei (Abb. 8.12). Die beiden
Luftstrome wurden anschliefend wieder iiber ein T-Stiick vereinigt. Mit Schlauch-
klemmen konnte die Mischung aus trockener und befeuchteter Luft geregelt werden.
Dieser Luftstrom war stets grofer als fiir den DMA benétigt, weshalb anschliefend
ein weiteres T-Stiick eingebaut war, von dem ein Ende gegen die Atmosphére of-
fen war, wodurch die iiberschiissige Luft ausstromen konnte. Anschliefend wurde
die Luftfeuchtigkeit und Temperatur gemessen (HMI38, Vaisala, Finnland) und die
Luft in die beiden Charger geleitet.

Ergebnisse dieser Messung sind in Abbildung 8.13 zu sehen. Es wurde dabei so-
wohl die relative Feuchte (RH) als auch die Flussrate durch den Charger variiert
(indem der angesaugte Luftstrom des CPC veriindert wurde). Eine Kontrollmes-
sung mit dem ?°Po-Charger ergab lediglich ein schwaches Rauschen des CPC iiber
den gesamten Grokenbereich. Mit diesem Charger konnte also nur eine geringe An-
zahl an Partikeln festgestellt werden, die aber als ,,Hintergrund“ betrachtet werden
konnen. Mit dem Weichrontgen-Charger konnte jedoch wie in den vorigen Messun-
gen eine Partikelbildung festgestellt werden. Bei einem Luftfluss durch den Charger
von 1,3 1/min ist ein Zusammenhang des Spektrums der gebildeten Partikel mit der
relativen Luftfeuchtigkeit zu sehen. Bei hoherer Luftfeuchtigkeit konnte sowohl eine
hohere Partikelkonzentration als auch ein groferer mittlerer Durchmesser der Par-
tikel gemessen werden. Interessanterweise wurden bei einer Flussrate von 0,3 1/min

kaum bzw. nur wenige groke gebildete Partikel gemessen.
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Schlauchklemmen
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Abbildung 8.12: Setup zur Messung des elektrostatischen Mobilitatsspektrums der

gebildeten Partikel in Abhéngigkeit von der relativen Luftfeuch-
tigkeit im Charger
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Abbildung 8.13: Elektrostatische Mobilitdtsspektren der im Weichréntgen-Charger
gebildeten positiv geladenen Partikel bei unterschiedlicher relati-
ver Luftfeuchtigkeit und Flussrate durch den Charger
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8.5 Partikelbildung in Luft mit Acetondampf

< Membrantrockner < Kompressor
Befeuchter — Weichréntgen-Charger
leer/mit Wasser gefullt/mit Aceton gefullt g g

DMA
Partikeldetektor

EAD oder UCPC

TSI 3071

Abbildung 8.14: Setup zur Messung der Partikelbildung in Luft mit Acetondampf
unter Weichrontgenstrahlung

8.5 Partikelbildung in Luft mit Acetondampf

In einem weiteren Versuch wurde der Frage nachgegangen, ob auch eine Partikelbil-
dung im Weichrontgen-Charger stattfindet, wenn dieser mit Luft und Acetondampf
(statt Wasserdampf) durchspiilt wird. Das Setup fiir diese Messung war dhnlich den
Vorherigen. Trockene Luft aus dem Membrantrockner wurde gefiltert und durch
einen nun mit Aceton gefiillten Befeuchter geleitet. Die so mit Acetondampf an-
gereicherte Luft wurde anschliefsend in die beiden Charger gefiihrt, danach folgten
Magnetventil, DMA und Partikeldetektor. Als Detektoren wurde bei einem Versuch
ein EAD (3070A, TSI, USA) verwendet, bei einem weiteren ein CPC (UCPC 3025,
TSI, USA).

In Abbildung 8.15 ist ein Messergebnis zu sehen, bei dem mit Wasser befeuchte-
te Luft, mit Aceton befeuchtete Luft und trockene Luft aus dem Membrantrockner
miteinander verglichen wurden. Als Detektor wurde der EAD als Faraday-Cup-
Elektrometer verwendet. Die Messung mit Wasser im Befeuchter zeigt eine typi-
sche Verteilung wie in den obigen Versuchen. Bei der Verwendung von Aceton im
Befeuchter konnte, ebenso wie bei trockener Luft, keine Partikelbildung gemessen
werden.

Das Ergebnis einer weiteren Messung ist in Abbildung 8.16 dargestellt. Hier wur-
de erst eine Messung mit leerem Befeuchter, dann eine mit Aceton gefiilltem Be-
feuchter und anschliefsend wieder eine Messung mit leerem Befeuchter gemacht.

Als Partikeldetektor wurde bei dieser Messung ein CPC verwendet. Bei der ers-
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Abbildung 8.15: Elektrostatische Mobilitdtsspektren der gebildeten Partikel bei
Verwendung von trockener Luft, mit Wasser befeuchteter Luft und
mit Aceton befeuchteter Luft

ten Messung wurden noch geringe Partikelkonzentrationen bei < 30 nm gemessen.
Dies kann jedoch auf noch verbliebene Verunreinigungen (durch ein zu kurzes Spii-
len des Messsystems) zuriickgefiihrt werden. Auch bei der Messung mit Aceton ist
dieses Ansteigen zu sehen, aber bereits in etwa um eine Grofenordnung geringer.
In der abschliefsenden Messung mit dem leeren Befeuchter ist nur mehr ein Hin-
tergrundrauschen des CPC zu sehen. Es konnte also auch in diesem Versuch keine
Partikelbildung im Weichrontgen-Charger bei Verwendung von trockener Luft mit

Acetondampf gemessen werden.

Zu einer dhnlichen Thematik haben auch Kiendler-Scharr et al. (2009) eine Pu-
blikation veroffentlicht [20]. Darin werden Messergebnisse vorgestellt die gezeigt

haben, dass [sopren-Emissionen eine Neubildung von Partikeln verhindern.

72



8.6 Zeitverhalten und Materialabhangigkeit der Partikelbildung
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Abbildung 8.16: Elektrostatische Mobilitatsspektren der gebildeten Partikel bei lee-
rem und mit Aceton gefiilltem Befeuchter

8.6 Zeitverhalten und Materialabhangigkeit der
Partikelbildung des Weichrontgen-Chargers

In diesem Versuch sollte abgeklirt werden, ob die Partikelbildung im Weichrontgen-
Charger von dem Material abhéngt, aus dem der Charger gefertigt ist. Eventuell
besteht die Moglichkeit, dass durch die Wechselwirkung zwischen Rontgenstrahlen
und Metalloberfliche Partikel generiert werden. Aufserdem soll an dieser Stelle auch

das Zeitverhalten der Partikelbildung diskutiert werden.

Der Charger selbst ist aus Aluminium gefertigt. Um mit einem vertretbaren Auf-
wand untersuchen zu kénnen, wie sich das verwendete Material auf die Partikelbil-
dung auswirkt, wurden 0,1 mm dicke Bleche verschiedener Metalle im zylindrischen
Teil des Chargers iiber das Aluminium gelegt. Die konischen Teile des Chargers
blieben unbedeckt. Die verwendeten Metalle waren Edelstahl, Messing und Kupfer.

Um die Metallabhingigkeit zu messen, wurde das Setup gewéhlt wie es in Ab-
bildung 8.17 schematisch dargestellt ist. Gefilterte Luft aus dem Membrantrockner
wurde befeuchtet, um die Partikelbildung zu stabilisieren. Anschliefend wurde die

Luftfeuchtigkeit und Temperatur der befeuchteten Luft gemessen, um sicherzustel-
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Trockner | Kompressor
Y

\4

EAD

Befeuchter |3|  Feuchtemessung Weichrontgen-Charger TSI 3070A

Abbildung 8.17: Setup  zur  Untersuchung der Materialabhingigkeit der
Partikelbildung

len, dass keine starken Schwankungen auftreten. Danach wurde die Luft durch den
Weichrontgen-Charger geleitet und die Langenkonzentration der gebildeten Partikel

mit dem EAD gemessen.

8.6.1 Zeitverhalten

Erst soll an dieser Stelle auf das Zeitverhalten des Weichrontgen-Chargers eingegan-
gen werden, da sich besonders bei diesem Versuchsaufbau herausgestellt hatte, dass
die Partikelbildung zeitlich nicht konstant ist, sondern starken Schwankungen un-
terliegt. In Abbildung 8.18 und 8.19 ist der Plot einer Messung ohne Metalleinlage
dargestellt. Im ersten Bild ist das Verhalten der Partikelbildung beim Einschalten
der Ionizer dargestellt. Zu Versuchsbeginn (t=0 s) waren die Ionizer ausgeschaltet.
Zu t =200 s wurden die Tonizer eingeschaltet, was einen raschen Anstieg der ge-
messenen Aerosol-Langenkonzentration zur Folge hatte, die kurz darauf wieder auf
etwa die Hélfte abfiel, aber stark schwankte. Dies ist ein typisches Verhalten des
Weichrontgen-Chargers, wie es sich in vielen Messungen mit verschiedenen Messauf-
bauten zeigte. Weniger typisch ist das Absinken des Messwertes, das hier zwischen
t=1000 s und t = 2500 s gemessen wurde, aber auch dieses Verhalten wurde mehr-
mals mit verschiedenen Messaufbauten beobachtet. Ab t = 3000 s begann sich in der
hier dargestellten Messung die Schwankung der Langenkonzentration um einen in
etwa konstanten Messwert von knapp 4 mm/cm? einzupendeln. Wie in Abbildung
8.19 zu sehen ist, die einen Zeitabschnitt von iiber 13 Stunden nach Einschalten
der Tonizer darstellt, stellte sich diese starke Schwankung nie ein. Die Temperatur
und die relative Luftfeuchtigkeit waren, wie in den Diagrammen zu sehen ist, iiber
den Messverlauf relativ konstant bei 24 °C und 65 %.
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Abbildung 8.18: Zeitliche Anderung der Partikelbildung nach dem Einschalten der

Tonizer
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Abbildung 8.19: Verhalten der Partikelbildung etwa 13 Stunden nach dem Einschal-
ten der Ionizer
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mittlere L ngenkonzentration [mm/cms]
w
T

ohne Einlage 1 Messing Edelstahl Kupfer ohne Einlage 2

Abbildung 8.20: Materialabhingigkeit der Partikelbildung

8.6.2 Materialabhangigkeit

Um die Messungen mit den verschiedenen Metallblecheinlagen miteinander verglei-
chen zu kénnen, wurde jeweils liber die protokollierten Messwerte zwischen 4000 s
und 8000 s nach Versuchsbeginn arithmetisch gemittelt sowie die Standardabwei-
chung dieser Werte berechnet. Wahrend der Messung wurde etwa alle 1,5 s ein
Messwert, aufgezeichnet. Das Ergebnis ist in Abbildung 8.20 zu sehen. Die Darstel-
lung der Messungen mit den verschiedenen Metallen entspricht der chronologischen
Abfolge. Sowohl die erste wie auch die letzte Messung wurde ohne Metallblecheinla-
ge durchgefiihrt. Wie zu sehen ist, konnte kein nennenswerter Unterschied zwischen
den Messungen mit den verschiedenen Metallen festgestellt werden, da die Abwei-
chung der Mittelwerte innerhalb der Schwankungen der Messwerte liegt. Jedoch
muss hier natiirlich beriicksichtigt werden, dass der Weichréntgen-Charger mit den
eingelegten Blechen nicht ganz ausgekleidet war, sondern nur im zylindrischen Teil.
Die Differenz der beiden Mittelwerte der Messungen ohne Einlage ist beinahe so

grof wie die der ersten Messung ohne Einlage und der Messung mit Edelstahl.
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O Partikelbeladung mit
Weichrontgenstrahlung

In diesem Kapitel soll auf die Verwendung des Weichréntgen-Chargers als Charger
fiir einen DMA eingegangen werden. Das Ziel dieser Messungen war es, die Effizienz
der Partikelbeladung des Weichrontgen-Chargers mit der Effizienz eines radioakti-
ven Chargers zu vergleichen. Dabei sollte die Beladung von monodispersen und
polydispersen Aerosolen in einem Grofenbereich von etwa 10-200 nm untersucht
werden.

Um einen quantitativen Vergleich zu ermdglichen, wurde parallel zum Weich-
rontgen-Charger ein baugleicher, mit 2! Am bestiickter Charger verwendet. Zwi-
schen den beiden Chargern konnte mit einem 3-Weg Magnetventil (Type 0330,
Biirkert Fluid Control Systems, Deutschland), welches an den Aerosol-Auslissen
der beiden Charger montiert war, umgeschaltet werden. Eine Beeintrichtigung der
Messergebnisse aufgrund der Warmeentwicklung des Magnetventils konnte nicht
gemessen werden. Da die Reichweite von a-Strahlen in Luft nur etwa die Halfte
des Innendurchmessers des Chargers betriigt, hatte die verwendete ?*' Am-Probe

die Form eines zu einem offenen Ring gebogenen Streifens (siehe Abb. 9.1).
Als Testpartikel wurden Polystyrol Latex (PSL), Di-Ethyl-Hexyl-Sebacat (DEHS)

Abbildung 9.1: Schematische Darstellung des Querschnitts des Chargers mit der
eingelegten 2! Am-Probe
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9 Partikelbeladung mit Weichrontgenstrahlung

sowie Ferritin verwendet. PSL und DEHS wurden mit einem Collison-Zerstauber
zerstdubt. Dazu wurde PSL in reinem Wasser suspendiert bzw. DEHS in Isopropa-
nol gelost (Verdiinnung: ~ 0,01 %). Nach der Zerstdubung wurden die generierten
Aerosole durch einen Diffusionstrockner geleitet, um die jeweiligen Loésungsmit-
tel zu verdampfen und so Aerosole aus festem PSL bzw. fliissigen DEHS-Tropfen
zu erhalten. Bei Verwendung von monodispersen PSL-Dispersionen sollte ein so
erzeugtes PSL-Aerosol im Idealfall auch monodispers sein, was aber durch ver-
schiedene Faktoren wie durch das Alter der PSL-Suspension, die Qualitit des ver-
wendeten Zerstdubers, die Reinheit des Wassers und der Gerite, etc. beeinflusst
wird. Ein zerstdubtes DEHS-Aerosol ist typischerweise polydispers (in etwa log-
normalverteilt), wobei die Lage des Maximums der Verteilung iiber das Mischungs-
verhdltnis DEHS /Isopropanol eingestellt werden kann. Fiir die Versuche mit mon-
odispersen Aerosolen wurden die zerstdubten und getrockneten Aerosole noch an-
schlieffend mit einem DMA Kklassifiziert.

Das Ferritin-Aerosol wurde mit einem Elektrospray (3480, TSI Incorporated; MN,
USA) erzeugt. Fiir die Messungen wurde als Pufferlésung eine Losung von 20 mmol
Ammonacetat in destilliertem Wasser verwendet. Diese Losung hatte einen ph-Wert

von 6.

9.1 Messungen mit monodispersen Aerosolen

Setup

Das Setup zur Messung der Partikelbeladung ist in Abbildung 9.2 dargestellt. Der
Collison-Zerstauber wurde mit trockener Druckluft betrieben. Nach der Zerstéu-
bung der jeweils verwendeten Lésung und Verdampfung des Lésungsmittel im Dif-
fusionstrockner wurde noch gefilterte Raumluft zugefiihrt. Dies war einerseits not-
wendig, um den bendtigten Aerosolfluss von 1,3 1/min zu erreichen und andererseits
ist das System iiber diesen so genannten Breath-Air Filter offen gegeniiber der At-
mosphére beziiglich des Druckes. Letzteres ist eine sehr wichtige Voraussetzung
fiir die meisten Aerosolmessungen, da die Messinstrumente meist daraufhin konzi-
piert sind, unter Atmosphéarendruck zu arbeiten. Anschliefend wurde das Aerosol
in einem 2!°Po-Charger in das Ladungsgleichgewicht gebracht und mit einem DMA
(Vienna-Type) klassifiziert. Die Spannung an der Zentralelektrode des Classifier

DMA war positiv, d. h. die klassifizierten Partikel waren sdmtlich negativ gela-
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Weichrdntgen-Charger —I_)

trockene Druckluft Magnetventil
Am-241 Charger _I')
l \ 4
Zerstauber
Analyzer
Classifier DMA
\ 4 DMA TSI13071
Diffusionstrockner
A \
Raumluft
> Po-210 Charger UCPC
TSI 3025

Abbildung 9.2: Setup zur Messung der Partikelbeladung von monodispersen Ae-
rosolen durch den Weichrontgen-Charger im Vergleich mit einem
241 Am-Charger

den. Danach wurde das Aerosol zu den beiden parallelen Chargern (*'Am und
Weichrontgen) geleitet, wobei, je nach Stellung des Magnetventils, immer nur einer
der beiden Charger durchstromt wurde. Die Flussrate durch die Charger war bei
diesen Versuchen 1,3 1/min. Nach diesem Beladungsvorgang wurde das Aerosol in
den Analyzer-DMA (3071, TSI, USA) geleitet. Als Partikeldetektor diente ein CPC
(UCPC 3025, TSI, USA). Die Spannung an der Elektrode des Analyzer-DMA war
negativ. Der Messprozess wurde von einer fiir diesen Zweck entwickelten Softwa-
re gesteuert. Ein typischer Messzyklus war dabei wie folgt: Umschalten auf den
24 Am-Charger (per Magnetventil) — Spiilen des ?*' Am-Chargers (typischerweise
200 s) — 3 Runs (Run = einmaliges Scannen des Grofenspektrums mit dem DMA)
— Umschalten auf den Weichréntgen-Charger — Spiilen — 3 Runs — Umschalten

auf den 2! Am-Charger — Spiilen — 3 Runs.

Ergebnisse

Die Abbildungen 9.3 und 9.4 zeigen Ergebnisse von Messungen mit PSL. Dabei be-
deutet X-Ray die Messung unter Verwendung des Weichrontgen-Chargers, 2 Am

pre die Referenzmessung mit dem 2*'Am-Charger vor und *!Am post die Refe-
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9 Partikelbeladung mit Weichrontgenstrahlung

renzmessung nach der Messung mit dem Weichrontgen-Charger. Die eingezeichne-
ten Werte stellen jeweils den Mittelwert tiber die 3 Runs dar, die Fehlerbalken die
Schwankungen. In den Abbildungen 9.5 bis 9.9 sind die Messergebnisse mit DEHS
bei unterschiedlichen Classifier-Spannungen dargestellt.

Wie in den Diagrammen zu sehen ist, hat der Weichréntgen-Charger immer eine
gleiche oder bessere Beladungseffizienz als der Referenz-Charger mit 2! Am. In den
Abbildungen 9.3 bis 9.6 ist zu sehen, dass die Kurve des Weichrontgen-Chargers
leicht in die Richtung grofterer Partikel verschoben ist. Moglicherweise bedeutet das,
dass die Partikel im Weichréntgen-Charger etwas anwachsen, allerdings ist die Auf-
16sung des DMAs zu gering, um dies fundiert zu belegen. Jeweils links und rechts
von den Hauptmaxima sind Nebenmaxima zu sehen. Dabei handelt es sich um
mehrfach geladene Partikel. Betrachtet man z.B. Abbildung 9.4, so ist das Haupt-
maximum bei 76 nm. Das Nebenmaxima bei 108 nm sind die doppelt geladenen
Partikel aus dem Classifier'. Bei dem Nebenmaximum bei 52 nm handelt es sich
um doppelt geladene Partikel aus dem 2 Am- bzw. Weichréntgen-Charger. Genau
genommen befindet sich auch im Hauptmaximum ein kleiner Anteil an mehrfach
geladenen Partikeln, ndmlich jene, die im Analyzer und Classifier gleich beladen
waren. Dies wurde aber bei der weiteren Betrachtung vernachlissigt.

Es soll an dieser Stelle nicht unerwahnt bleiben, dass bei diesen Messungen nur
eine geringe Partikelbildung beobachtet werden konnte (siehe Abb. 9.3, 9.4). Der
Einfluss der Partikelbildung auf die Beladung wurde im Rahmen dieser Diplomar-

beit nicht untersucht.

In Abbildung 9.10 wurden jeweils die gezihlten Partikel an den Hauptmaxima
miteinander verglichen. Dazu wurde fiir jede Messung der Maximalwert der gezihl-
ten Partikel bei Verwendung des Weichrontgen-Chargers auf den bei gleicher Grofe
gemessenen Referenzwert (*!Am) normiert. Es stellt sich allerdings die Frage, wie
gerechtfertigt diese Betrachtung ist, da die Messkurven vom Weichréntgen-Charger
im Vergleich zum ?*' Am-Charger nicht einfach in der Konzentration um einen ge-
wissen Faktor skaliert sind, sondern eine etwas andere Form aufweisen. Daher ist in
Abbildung 9.11 ein weiterer Vergleich dargestellt bei dem jeweils die Flidchen unter
den Kurven der Hauptmaxima miteinander verglichen wurden.

In beiden Vergleichen zeigt sich, dass das Verhéiltnis der Beladung durch den

Weichréntgen-Charger zu der Beladung durch den 2! Am-Charger in etwa pro-

leinfach geladene 76 nm Partikel haben die gleiche elektrostatische Mobilitit wie zweifach gela-
dene 108 nm Partikel
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9.1 Messungen mit monodispersen Aerosolen
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Abbildung 9.3: Messergebnis bei Verwendung von 100 nm PSL
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Abbildung 9.4: Messergebnis bei Verwendung von 60 nm PSL
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Abbildung 9.5: Messergebnis mit DEHS; 1013V Classifier-Spannung (174 nm)
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Abbildung 9.6: Messergebnis mit DEHS; 524V Classifier-Spannung (120 nm)
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Abbildung 9.7: Messergebnis mit DEHS; 128V Classifier-Spannung (57 nm)
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Abbildung 9.8: Messergebnis mit DEHS; 50V Classifier-Spannung (34 nm)
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Abbildung 9.9: Messergebnis mit DEHS; 25V Classifier-Spannung (24 nm)

portional zum Logarithmus des Partikeldurchmessers ist. Beim groften gemes-
senen Durchmesser von 174 nm ist die Zahl der geladenen Partikel durch den
Weichréntgen-Charger um 35-40 % hoher als durch den 2! Am-Charger. Beim kleins-
ten gemessenen Durchmesser von 24 nm ist die Beladung beider Charger gleich.
Auch bei 34 nm sind die gemessenen Maximalwerte deckungsgleich, jedoch ist die
Verteilung des Weichrontgen-Chargers auf der Seite der kleineren Partikel breiter.
Die Verteilungsbreite ist bei allen Messungen mit groferen Partikeldurchmessern

bei Verwendung des Weichrontgen-Chargers ebenfalls breiter als bei Verwendung
des 24! Am-Chargers.

9.2 Messungen mit einem Nano-DMA

Die bisher diskutierten Messergebnisse zeigen eine hohere Beladungseffizienz der
Partikel durch den Weichréntgen-Charger im Vergleich zu einem ?*'Am Charger,
die mit abnehmender Partikelgréfse abnimmt. Bei den kleinsten gemessenen Par-
tikeln ist die Beladung mit beiden Chargern gleich. Es stellt sich daher die Frage,
ob die Beladung durch den Weichréntgen-Charger relativ zu 2*'! Am bei noch klei-
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Abbildung 9.10: Vergleich der gemessenen maximalen Partikelkonzentrationen
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Abbildung 9.11: Vergleich der Flichen unter den Maximalkurven. Die Fehlerbalken
fiir den Durchmesser stellen die beriicksichtigte Breite zur Berech-
nung der Fliachen dar.
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9 Partikelbeladung mit Weichrontgenstrahlung

==

Weichrontgen-Charger _L)
Faradaycup-
Blektrospray Magnetventil NDMA —>| radaycup
TSI 3480 —l_) ~ Elektrometer

Am-241 Charger

y

Abbildung 9.12: Setup zur Messung der Partikelbeladung mit dem NDMA

neren Partikeln diesem Trend folgt und unter 1 fillt oder bei 1 bleibt. Aus diesem
Grund wurde eine weitere Messung mit einem Nano-DMA (NDMA, Vienna Ty-
pe) durchgefiihrt, der einen niedrigeren Grofenbereich abdeckt. Als Aerosolpartikel
wurden bei diesem Versuch Ferritin-Proteine verwendet, die mit einem Elektrospray

zerspriiht wurden.

Setup

Das Setup ist in Abbildung 9.12 dargestellt. Das im Elektrospray erzeugte Ferritin-
Aerosol wurde durch den eingebauten 2!°Po Charger in ein Ladungsgleichgewicht
gebracht? und anschlieRend in die parallelen Charger geleitet. Das Magnetventil
zum Umschalten zwischen den beiden Chargern wurde hier manuell bedient. Ein
Breath-Air Filter zwischen Magnetventil und DMA sorgte fiir einen Druckausgleich
zur Atmosphére. Anschliefsend wurde das Aerosol in den NDMA geleitet. Als De-
tektor diente ein direkt an den DMA aufgeschraubtes Faraday-Cup-Elektrometer
(FCE). Die Flussrate durch den Charger war bei diesen Messungen 2,3 1/min.

Ergebnisse

Die Messergebnisse mit dem NDMA sind in Abbildung 9.13 dargestellt. Wie bei
obigen Messungen bezeichnet auch hier X-Ray die Messung unter Verwendung des
Weichrontgen-Chargers, wobei hier iiber 11 Runs gemittelt wurde. *! Am pre be-
zeichnet die Referenzmessung mit dem 2 Am-Charger vor und *!Am post die
Referenzmessung nach der Messung mit dem Weichréntgen-Charger.

Im Gegensatz zu den vorherigen Versuchen wurden die Messdaten in diesem

Experiment bereits durch die Steuerungssoftware auf die tatsdchliche Verteilung

2Die Verwendung des eingebauten Chargers war notwendig, da sonst durch die hohe Beladung
der Partikel durch den Elektrospray sdamtliche Partikel im Gerdt héngen geblieben wéren.
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Abbildung 9.13: Ergebnisse der Messungen mit dem PDMA

des Eingangs-Aerosols hochgerechnet, wobei fiir die Ladungswahrscheinlichkeit die
Fuchsverteilung angenommen wurde. Der Peak bei 12 nm sind die Ferritin-Partikel.
Die gemessene Konzentration an Partikeln, welche mit dem Weichréntgen-Charger
beladen wurden, ist hier nur halb so grof wie der Referenzwert. Auferdem ist ei-
ne deutliche Verschiebung des Maximums der Verteilung durch den Weichréntgen-
Charger um etwa 1 nm zu sehen. Des weiteren ist die Verteilungskurve der Messung
mit dem Weichrontgen-Charger deutlich breiter. Die Halbwertsbreite der Messun-
gen mit 2'Am ist 0,9 nm, wihrend die der Messung mit Weichréntgenstrahlung
2,1 nm ist. Der Peak bei 3 nm sind Salze aus der Ammonacetat-Pufferlésung. Auch
hier wurden weit weniger Partikel gemessen, die durch den Weichrontgen-Charger
beladen wurden als durch den 2! Am-Charger. Wie vorhin, tritt auch hier eine
Verschiebung des Maximums um etwa 1 nm in Richtung groferer Partikel auf so-
wie eine deutliche Verbreiterung der Verteilung. Der dritte Peak bei 1,4 nm sind
mit hoher Wahrscheinlichkeit die Ionen aus dem Charger die beim Weichréntgen-

Charger eine um gut eine Grofenordnung hohere Konzentration aufweisen als beim
241 Am-Charger.
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Abbildung 9.14: Setup zur Messung der Partikelbeladung eines polydispersen
Aerosols

9.3 Messungen mit einem polydispersen Aerosol

Setup

Das Setup zur Messung der Partikelbeladung eines polydispersen Aerosols (Abb.
9.14) ist dhnlich dem Setup zur Messung von monodispersen Aerosolen (siehe Seite
78). Anstatt des Herausschneidens einer Mobilitatsfraktion mit einem Classifier-
DMA wurde hier das zerstdubte Aerosol direkt in die parallelen Charger eingeleitet.
Als Aerosol wurde DEHS verwendet.

Ergebnisse

Das Ergebnis eines Versuches mit einer zerstaubten, 0,01%-igen DEHS-Losung ist
in Abbildung 9.15 zu sehen. Mit dem 2! Am-Charger wurde eine polydisperse Ver-
teilung mit einer Maximalkonzentration bei 80 nm gemessen. Die Verteilungen vor
und nach der Weichréntgen-Charger-Messung sind annahernd identisch. Die Maxi-
malkonzentration von der mit dem Weichrontgen-Charger gemessenen Verteilung
liegt bei etwa 85 nm. Im Bereich > 100 nm ist die Verteilung deckungsgleich mit
den Referenzwerten, jedoch liegen die Messwerte bei kleineren Partikeldurchmes-
sern teils deutlich unterhalb der mit dem ?*! Am-Charger gemessenen Werte.

Dies stellt eine Diskrepanz zu den Messergebnissen mit monodispersen Aeroso-

len dar. Denn withrend beim Vergleich von Weichréntgenstrahlung und 2! Am die
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Abbildung 9.15: Messergebnis der Partikelbeladung eines polydispersen DEHS
Aerosols

Messwerte des Weichrontgen-Chargers bei monodispersen Aerosolen stets hoher
oder gleich den Referenzwerten sind, ist bei der Messung eines polydispersen Aero-
sols das Gegenteil der Fall, ndmlich dass die Messwerte des Weichréntgen-Chargers
(bis auf die Randbereiche) stets kleiner oder gleich den Referenzwerten sind.

In Abbildung 9.16 sind die Messungen mit den beiden Chargern bei jeder Grofe
normiert auf die Werte vom 2*' Am-Charger dargestellt, wobei die Messwerte von
Partikeln < 20 nm aufgrund der dort niedrigen Konzentrationen vernachlissigt wur-
den. Es ist ebenfalls ein Anstieg der Partikelbeladung des Weichréntgen-Chargers
im Vergleich zum 2! Am-Charger zu sehen. Allerdings ist dieses Verhiltnis iiber
einen sehr grofsen Bereich < 1. Die Ursache fiir dieses Verhalten ist bislang unge-

klart und bedarf einer genaueren Untersuchung.
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Abbildung 9.16: Vergleich der gemessenen Partikelkonzentrationen in jedem Gro-
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Renkanal, normiert auf die Messwerte mit dem ?** Am-Charger. Die
Messwerte von Partikeln < 20 nm wurden aufgrund der dort nied-
rigen Konzentrationen aus der Betrachtung ausgeschlossen.



10 Zusammenfassung und
Ausblick

In dieser Diplomarbeit wurde die elektrostatische Partikelbeladung von Aerosol-
teilchen durch Weichrontgenstrahlung sowie die Nanopartikelbildung unter dem
Einfluss von Weichréntgenstrahlung experimentell untersucht. Es wurde auch das
Mobilitatsspektrum der durch die Weichrontgenstrahlung gebildeten Ionen beider
Polaritidten gemessen. Auferdem wurden die wichtigsten theoretischen Berechnun-
gen der Ladungsverteilung von Aerosolteilchen durch bipolare Diffusionsbeladung
wie auch die vorhandene Literatur zum Thema der elektrostatischen Partikelbela-

dung durch Weichrontgenstrahlung behandelt.

10.1 lonenspektrum

Das Spektrum der durch die Weichrontgenstrahlung gebildeten lonen zeigte eine
dhnliche Verteilung wie das jener Ionen, die durch eine radioaktive Quelle erzeugt
wurden. Jedoch konnte durch die Weichrontgenstrahlung eine hoéhere Ionenkon-
zentration erzielt werden. Die gemessene Konzentration erwies sich aber als stark
abhédngig von der Geometrie der verwendeten lonisationskammer bzw. der Weg-
strecke der Ionen von der Erzeugung bis zum Detektor. Bei verschiedenen Fluss-
raten durch die lonisationskammer wurden keine nennenswerten Unterschiede des
Ionenspektrums gefunden, ebenso bei einer Auskleidung der Innenseite der Ionisa-
tionskammer mit verschiedenen Metallen. Im Vergleich zu Ionen, erzeugt von einer
radioaktiven Quelle, bilden sich durch Weichréntgenstrahlung auch weitaus mehr
grofere Ionen (in einem Bereich von 1,3-1,6 nm). Auferdem konnte eine Verén-
derung des Tonenspektrums bei Verwendung von befeuchteter Luft als Tragergas
gemessen werden, sowohl bei positiven Ionen (Ausbildung eines weiteren Peaks bei

1 nm) als auch bei negativen (Anwachsen der Grofe um etwa 0,1 nm).
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10 Zusammenfassung und Ausblick

10.2 Partikelbildung

Es hat sich gezeigt, dass in Luft unter dem Einfluss von Weichréntgenstrahlung
Partikel, mit einem Durchmesser in der Gréfsenordnung von 10 nm, gebildet wer-
den. Der Grofiteil dieser Partikel (> 90 %) ist elektrostatisch neutral. Es konnten
Betriebsbedingungen gefunden werden, bei denen nur noch eine kaum messbare
Partikelbildung aufgetreten ist, ndmlich durch Verwendung von Luft aus einem
Membrantrockner (VarioDry FRL SEF 0010, Donaldson, USA). Auch wenn diese
Luft {iber eine Acetonoberfliche gefiihrt wurde, konnte keine Partikelbildung ge-
messen werden. Wurde jedoch die trockene Luft {iber eine Wasseroberfliache gefiihrt,
konnte eine Partikelbildung gemessen werden, und es zeigte sich ein Zusammenhang
zwischen relativer Luftfeuchtigkeit und Partikelbildung. Die gebildeten Partikel sind
stabil, und die positiv geladenen Partikel sind in ihrem Gréfenspektrum in guter
Néherung log-normalverteilt. Die Partikelbildung ist stark abhéngig von der Auf-
enthaltsdauer im Einflussbereich der Weichrontgenstrahlung. Eine Abhingigkeit
der Partikelbildung vom Material, aus dem der Charger gefertigt ist, konnte nicht
gemessen werden.

Auferdem soll an dieser Stelle angemerkt werden, dass die verwendeten Weich-
rontgenquellen vom Hersteller unter anderem fiir die Verwendung in der Elektro-

nikindustrie in Reinrdumen empfohlen werden.

Problem: On the IC, LCD and PDP process lines in a cleanroom, elec-
trostatic charge may cause serious problem such as dust adhesion,
dielectric breakdown and corrosion from ozone on peripheral equip-

ment.

Solution: The soft X-ray method does not cause diffusion of dust particles
and provides a good ion balance that allows efficient removal of
electrostatic charges without overshoot. Since this method generates

no ozone, the electrostatic removal process is kept clean and safe.

Zitat aus einer Informationsbroschiire des Herstellers zu den Ionizern [9] (Hervor-

hebung vom Autor)

Aufgrund der in dieser Arbeit festgestellten Partikelbildung sei aber von einer
Verwendung dieser Gerite in Reinrdumen abgeraten, solange die Ursachen fiir dieses

Verhalten nicht besser bekannt sind.
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10.3 Partikelbeladung

Die bipolare Diffusionsbeladung durch Weichrontgenstrahlung zeigte teilweise deut-
liche Unterschiede zu der Beladung durch eine radioaktive Quelle (**'!Am).

Fiir die Messung der Beladung von monodispersen Partikeln wurden DEHS- und
PSL-Aerosole verwendet, in einem Grofenbereich von 20 bis 180 nm. Das gemesse-
ne Verhdltnis von geladenen Partikeln durch Weichrontgenstrahlung zu geladenen
Partikeln durch ' Am ist in etwa proportional ist zum Logarithmus des Partikel-
durchmessers. An der Untergrenze des gemessenen Bereiches ist dieses Verhiltnis
etwa 1, an der oberen Grenze 1,35 bis 1,40. Durch die Verwendung von Weichrént-
genstrahlung wird also immer eine gleiche oder etwas bessere Beladung als durch
eine radioaktive Quelle erziehlt.

Bei einer Messung mit Ferritin-Partikeln (12 nm) wurden am Verteilungsmaxi-
mum bei der Beladung mit Weichrontgenstrahlung nur etwa halb so viele Partikel
gemessen wie bei der Beladung durch ?*! Am. Auferdem war die Verteilung durch
die Beladung mit Weichrontgenstrahlung breiter und die Lage des Maximums um
1 nm in Richtung grokere Partikel verschoben. Die Ursachen fiir diese Unterschiede
sind noch ungeklart.

Die Messung der Beladung eines polydispersen DEHS-Aerosols zeigte ein uner-
wartetes Ergebnis. Hier war das Verhéltnis von Partikeln, beladen durch Weich-
rontgenstrahlung, im Vergleich zu denen, die durch eine radioaktive Quelle beladen
wurden, im Bereich von 20 bis 100 nm teils deutlich kleiner als 1. Es konnte jedoch
auch hier ein Anstieg der Beladungseffizienz mit der Partikelgrofie durch Weich-

rontgenstrahlung im Vergleich zu einer radioaktiven Quelle festgestellt werden.
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10 Zusammenfassung und Ausblick

10.4 Ausblick

Durch die experimentellen Untersuchungen im Rahmen dieser Diplomarbeit wurden
mehr Fragen aufgeworfen als beantwortet. Besonders beim Phanomen der Partikel-
bildung durch den Einfluss von Weichrontgenstrahlung ist noch vieles ungeklart.
Eine der wichtigsten Fragen, namlich woraus die gebildeten Partikel bestehen, konn-
te bereits in absehbarer Zeit durch massenspektrometrische Untersuchungen geklart
werden. Es sollte aufierdem versucht werden, die gebildeten Partikel fiir eine elek-
tronenmikroskopische Untersuchung zu sammeln sowie wohldefinierte Bedingungen
abzustecken, unter denen die Partikelbildung auftritt, und sdmtliche Parameter
ausfindig zu machen, von denen sie abhingt.

Auch im Bereich der Partikelbeladung sind noch genauere Untersuchungen von-
noten. Besonders der Grofsenbereich unter 20 nm sowie die Diskrepanz der Mess-
ergebnisse der Beladung von monodispersen und polydispersen Aerosolen bediirfen

noch einer genaueren Untersuchung.
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11 Abstract

This diploma thesis presents the results of the experimental investigation of the
bipolar diffusion charging of aerosols by means of soft X-rays as well as the nanopar-
ticle formation in a soft X-ray charger. Two Photoionizers (L9491, Hamamatsu
Photonics, Japan) mounted on a self designed chamber made of aluminium were
used to generate the X-rays. A second chamber with identical geometric dimensions
containing a radioactive source (?'°Po or 2! Am) was used as a radioactive charger
for comparison measurements.

Experiments with monodisperse aerosols (DEHS and PSL) in the size range
from 20 to 180 nm showed, that the charging efficiency of the X-ray charger is
up to 35-40 % higher than the efficiency of a radioactive charger. Measurements
with polydisperse aerosols reveal a result that differs from the measurements with
monodisperse aerosols; a discrepancy which requires further research.

In the scope of investigation of the usability of the soft X-rays to condition the
electrostatic charge on aerosol particles a substantial level of nanoparticle formation
was observed. The mean diameter of the formed particles is about 10 nm and most
of them (> 90 %) are electrostatically neutral. It was found that the particle
formation depends on the relative humidity and the residence time of the particles
in the charger. Experiments with a filtered room air, dried with a membrane-
dryer to RH values below 1 % show negligible particle formation. These particle
formation effects were not observed in chargers equipped with radioactive sources.

In this work electrical mobility spectra of the ions generated in the soft X-ray
charger where experimentally determined. Electrical mobility spectra of ions pro-
duced by means of soft X-rays show very similar morphology to the ions generated
with radioactive sources, however with the abundance in favour of the X-rays.

Discussion of the most important theories describing the bipolar diffusion charg-
ing process of aerosols, and a chapter discussing the still rather limited literature
about the topic of the bipolar diffusion charging of aerosols by means of soft X-rays

completes this diploma thesis.
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12 Glossar

Aerosol: Eine stabile Dispersion von festen und/oder fliissigen Partikeln in einem
Gas

Aerosol-Air: Bezeichnung fiir den Eingangs-Aerosolstrom zu einem DMA
Anzahlkonzentration: Anzahl der Partikel pro Volumseinheit

Breath-Air Filter: Filter, iiber den ein Druckausgleich zur umgebenden Atmo-

sphére hergestellt wird.

Charger: Bezeichnet in der Aerosolphysik ein Instrument zur elektrostatischen Be-

ladung von Aerosolteilchen

Classifier: Ein differentieller Mobilitatsanalysator (DMA) mit fixer Hochspannung

zur Erzeugung eines grofendefinierten Aerosols. Siehe auch Kapitel 6.1

closed-loop: FEine Betriebsart eines DMA, bei dem Sheath-Air und Excess-Air

einen geschlossenen Kreislauf bilden, siehe auch Kapitel 6.1
Collison-Zerstduber: Ein Gerét zur Erzeugung von Aerosolen, siehe Kapitel 6.6

CPC: Kondensationspartikelzahler: ein Gerdt zur Messung der Anzahlkonzentra-

tion eines Aerosols, siehe Kapitel 6.2

Diffusionstrockner: Eine Vorrichtung zur Trocknung von Aerosolen, siehe Kapitel
6.7

DMA: Differentieller Mobilitdtsanalysator, siehe Kapitel 6.1
EAD: Elektrischer Aerosoldetektor, siche Kapitel 6.4
Elektrospray: Ein Gerit zur Erzeugung von Nanoaerosolen, siche Kapitel 6.8

ESP: Elektrostatischer Abscheider: ein Gerit zur Abscheidung von elektrisch ge-
ladenen Partikeln, siehe Kapitel 6.5
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Excess-Air: Bezeichnung fiir die Abluft eines DMA

FCE: Faraday-Cup-Elektrometer, ein elektrischer Partikeldetektor, siehe Kapitel
6.3

freie Weglange: Der Weg, den ein Partikel in einem Medium, zwischen zwei auf-

einanderfolgenden Zusammenstéfen mit Molekiilen des Mediums zuriicklegt

lonizer: In dieser Arbeit werden die verwendeten Weichrongten-Gerite als Tonizer
bezeichnet (Hamamatsu Photolonizer 1L9491)

Ladungsverteilung: Statistische Verteilung, welche aussagt, welcher prozentuale

Anteil der Partikel mit einem wievielfachen der Elementarladung geladen ist
Langenkonzentration: Summe der Durchmesser der Partikel pro Volumseinheit
Massenkonzentration: Summe der Masse der Partikel pro Volumseinheit

Mobilitatsfraktion: Menge der Partikel eines Aerosols mit einer bestimmten elek-
trostatischen Mobilitét

monodisperses Aerosol: Aerosol, bei dem alle Partikel die gleiche Groke haben
Nanoaerosol: Aerosol bestehend aus Nanopartikeln
Nanopartikel: Partikel mit einem Durchmesser von weniger als 100 nm

Oberflachenkonzentration: Summe der Oberflichen der Partikel pro Volumsein-
heit

open-loop: Eine Betriebsart eines DMA, bei dem Sheath-Air und Excess-Air kei-

nen geschlossenen Kreislauf bilden, siehe auch Kapitel 6.1
polydisperses Aerosol: Aerosol, bei dem die Partikel verschiedene Grofe haben

Rotameter: Ein Instrument zur Messung des Volumsflusses von Gasen oder Fliis-

sigkeiten

Sample-Air: Bezeichnung fiir den Luftstrom des klassifizierten Aerosols nach ei-
nem DMA

Sedimentation: Das Absinken von Schwebeteilchen aufgrund der Schwerkraft
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Setup: In dieser Arbeit wird der experimentelle Aufbau umgangssprachlich als

Setup bezeichnet
Sheath-Air: Bezeichnung fiir die Reinluft eines DMA
Volumenkonzentration: Summe der Volumina der Partikel pro Volumseinheit

Weichrontgen-Charger: Charger, zur elektrostatischen Beladung von Aerosolteil-

chen Weichrontgenstrahlung verwendet

Weichrontgenstrahlung oder weiche Rontgenstrahlung: Strahlung im langwelli-

gen Bereich des Rontgenspektrums

X-ray: Englischsprachige Bezeichnung der Rontgenstrahlen
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